
30 Вестник Московского университета. Серия 3. Физика. Астрономия. 2001. No 1 

выживания R(E), показанной на рис. 2 при значении 
Zmax = 0.2( d/2); главный максимум на этой кривой 
соответствует левому минимуму на кривой R(E). 

Излучение ионов N 6+ обнаруживает сильную уг
ловую анизотропию (рис. 3, 6), так что характер 
энергетической зависимости выхода излучения при 

изменении угла его детектирования может изменять

ся даже качественно. 

Заключение 

Используя формализм матрицы плотности, мы 
предлагаем последовательный подход к рассмотре

нию свойств характеристического излучения канали

рованных ионов в условиях резонансного когерент

ного возбуждения. При этом основным (и единст
венным) фитируемым параметром подхода являются 
размеры области канала, в которой действует этот 

механизм возбуждения. Выполненные расчеты выхо
да фракции выживания ионов N 6+ при плоскостном 
каналировании в монокристалле золота находятся в 

качественном согласии с имеющимися эксперимен

тальными данными. У становление сильной угловой 

анизотропии характеристического излучения имеет 

важное практическое значение в связи с расширяю

щимся использованием метода экспериментального 

изучения процесса РКВ, основанного на регистрации 

этого излучения. 

Авторы благодарны проф. Ш. Датцу, привлекше
му их внимание к рассматриваемому вопросу. 
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Исследованы спектрально-люминесцентные и генерационные характеристики водных растворов 

родамина 6Ж в широком диапазоне концентраций. красителя и температур. Обнаружена и изучена 

генерация излучения ассоциатами родамина 6/К Установлена доминирующая роль процессов 

переноса энергии электронного возбуждения с мономерных молекул красителя на его ассоциаты 

в формировании ими вынужденного излучения. 

Введение 

Среди обширного экспериментального материа

ла, посвященного исследованию генерационных ха

рактеристик родаминовых красителей, встречаются 

противоречивые данные об участии ассоциатов их 

молекул в процессе генерации. Так, в работе [1] со
общалось, что при добавлении в спиртовой раствор 

родамина бЖ (РбЖ) воды возникает процесс ассоци

ации его молекул, который приводит к уменьшению 

эффективности лазера. В то же время в работе [2] 
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было показано, что в водно-спиртовых смесях про
цессы ассоциации молекул красителей не влияют на 

их генерационные характеристики. В более поздних 
работах [3, 4] было установлено, что образующи
еся ассоциаты между молекулами РбЖ и другими 

красителями в сложных лазерных системах являются 

центрами тушения, приводящими к уменьшению кпд 

генерации. В работах же [5, 6], наоборот, сообща
лось о возможности генерации излучения простыми 

ассоциатами (димерами) РбЖ. В настоящей работе 

исследовано влияние процессов ассоциации молекул 

наиболее эффективного лазерного красителя РбЖ на 
генерацию излучения его водными растворами. 

Методика эксперимента 

Объектом исследования служили водные раство

ры РбЖ марки ДКЭ. Изучались спектрально-люми
несцентные и генерационные характеристики раст

воров красителя. Спектры поглощения регистриро
вались на спектрофотометре «Specord М40», спект
ры флуоресценции - на спектрофлуориметре MPF-4 
«Hitachi». Средние времена жизни возбужденных со
стояний молекул красителей измерялись на нано

секундном флуорометре SP-70. Резонатор лазера на 
красителях состоял из двух плоских зеркал, коэффи
циенты отражения которых в спектральной области 

генерации были r 1 ~ 0.99 и r 2 ~ 0.65, и кюветы сече
нием 1 х 1 см, расположенной в центре. Использова
лась поперечная схема накачки. Возбуждение раст

вора красителя производилось второй гармоникой 

рубинового моноимпульсного лазера (Л = 347 нм) 
с энергией импульса 0.1--;-- 0.15 Дж при длительно
сти ,..._, 25 нс. Спектры генерации регистрировались 

на фотопластинке спектрографом ИСП-51. Энергия 
генерации измерялась тепловыми приемниками излу

чения. Относительная погрешность измерений спек
тральных и энергетических характеристик генерации 

излучения составляла 2%. 

Результаты и их обсуждение 

Процессы формирования вынужденного излучения 

водными растворами Р6Ж. Известно, что с ростом 

концентрации красителя РбЖ в водном растворе на

чинает развиваться процесс ассоциации его молекул. 

Этот процесс приводит к возникновению концентра

ционного тушения люминесценции (КТ Л) красителя 
вследствие неактивного поглощения возбуждающего 

света его нелюминесцирующими ассоциатами и пе

реноса энергии электронного возбуждения (ПЭЭВ) с 

возбужденных мономеров на эти ассоциаты [7]. Сле
дует иметь в виду, что ПЭЭВ может осуществляться 

как безызлучательным, так и излучательным путем. 
Для оценки вкладов разных типов переноса энер

гии необходимо сравнить их константы скоростей 

для безызлучательного kпе и излучательного ke про
цессов ПЭЭВ. Константа скорости безызлучательно
го переноса энергии определяется с помощью выра

жения [8]: 

kпе = ~ (Ro)6 
т0 R 

где т0 - среднее время жизни возбужденного состо

яния донора в отсутствие акцептора (в нашем случае 

ассоциатов ), R - расстояние между молекулами 

донора (D) и акцептора (А), R0 - критический ра

диус переноса, определенный с помощью следующего 

выражения [9]: 

СХ) 

6 _ 9000ln10к2 Во ! f ( ) . ( ) dv 
Ro - 1287r5n4N D v ел v v4, 

о 

где v - волновое число, ел(v) - молярный деся
тичный коэффициент экстинкции молекул акцепто
ра, fп(v) - нормированный спектр люминесценции 
молекул донора, N - число Авогадро, п - пока
затель преломления растворителя, В0 - квантовый 

выход люминесценции донора, к - ориентационный 

фактор (обычно для изотропных растворов средней 

вязкости к= 2/3). 
Зависимость kпе от концентрации красителя для 

исследованной системы показывает (рис. 1, кривая 1), 
что с ростом концентрации происходит быстрое уве

личение kпе . 

lg(kпeJ, lg (ke) 
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Рис. 1. Зависимости kne (1), mD (2), mA (3), ke (4), 
построенные в предположении Во = const , и зависимость 
ke (5), построенная с учетом концентрационного измене
ния квантового выхода люминесценции от концентрации 

РбЖ в водном растворе 

Скорость излучательного спонтанного переноса 

энергии возбуждения, обусловленного поглощени

ем молекулами акцептора излучения люминесценции 

донора, характеризует константа скорости ke [8]: 

k _ mBo 
е - ' 

То 

где m - доля излучения люминесценции донора, 

поглощенная акцептором, в качестве которого могут 

выступать как мономерные молекулы РбЖ, так и его 

ассоциаты. 

Была проведена оценка излучательного переноса 

энергии возбуждения по методике, описанной в ра-
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боте [10]. Рассчитанные зависимости доли излучения 
люминесценции mD для донорных (мономеров РбЖ) 
молекул и mA для акцепторов (ассоциатов РбЖ) от 
концентрации С (соответственно кривые 2, 3) имеют 
разный характер: с ростом С величина mA резко 
увеличивается, а mD ведет себя немонотонно. При 
этом в исследованной области концентрации РбЖ 
доля излучения люминесценции, поглощенная его 

мономерными молекулами, незначительна. 

Константа скорости ke (кривая 4 на рис. 1), ха
рактеризующая излучательный ПЭЭВ с мономерных 

молекул РбЖ на его ассоциаты при концентрациях 

РбЖ, превышающих 10-4 моль/л, практически не 
изменяется с ростом концентрации. В действитель

ности же квантовый выход флуоресценции водного 
раствора РбЖ при изменении его концентрации из

меняется, поэтому реальная зависимость ke (С) будет 
иметь иной вид (кривая 5 на рис. 1). (Отметим, что 
кривая 4 на рис. 1 была получена в предположе
нии того, что Во = const при всех концентрациях 
красителя.) В области концентраций, меньших, чем 

10-4 моль/л, происходит рост скоростей как излуча
тельного, так и безызлучательного ПЭЭВ. При кон

центрациях С~ 10-4 моль/л наблюдается рост kпе 
(кривая 1), в то время как ke практически остается 
постоянной (кривая 5). 

Накачка исследуемой системы, состоящей из мо

номеров и ассоциатов РбЖ, осуществлялась излуче

нием с длиной волны Л = 347 нм. При этом происхо
дит одновременное поглощение энергии накачки как 

мономерными молекулами (донорами), так и ассоци

ированными молекулами (акцепторами). Кроме того, 

возбуждение акцепторов будет осуществляться еще и 

за счет ПЭЭВ с донора. 

Спектр вынужденного излучения растворов кра

сителя можно рассчитать, зная спектральные за

висимости коэффициентов усиления активной сре
ды kam(Л) и коэффициентов потерь kz(Л). Коэффи
циент усиления активной среды представляет собой 

сумму коэффициентов усиления первой и второй 
компонент этой среды (в нашем случае мономеров 

и ассоциатов) [10]: 

k~m(A.) = n11Т~m(A.), k~m(A.) = n21Т~m(A.), 

где п1 , п2 - населенности возбужденных компонен

тов раствора; O"~m ( Л) , O"~m ( Л) - соответствующие 
сечения усиления. 

Значения O"~m ( Л) были определены по форму
ле [11] 

Во 

87rvi2 Лviп2 сто' 

где v - частота генерируемого излучения, Лv -
приведенная полуширина спектра флуоресценции, 

1 J= qv qv 
равная Лv = Ivgen 

0 
Iv dv, где Iv - квантовая ин-

тенсивность флуоресценции в интервале dv, Ivr,en -
интенсивность излучения генерации на среднеи час-

тате генерации Vgen. 

Величины п1 и п2 определялись по аналогии с 

тем, как это сделано в работе [12], в стационарном 
приближении для моментов времени, соответствую

щих максимумам импульсов возбуждения: 

где 11 , 12 - удельные плотности мощности воз

буждающего излучения, поглощенные компонентами 

раствора; т~f, т;1 - эффективные средние времена 
жизни возбужденных состояний компонентов раст

вора. 

Спектральные зависимости коэффициента усиле
ния kam для водного раствора РбЖ, состоящего из 
мономеров и ассоциатов (рис. 2, кривая 1) и коэффи
циента потерь на пропускание зеркала kz (рис. 2, кри
вая 2), показывают, что условие генерации излучения 
kam ( Л) ) kz ( Л) выполняется в спектральной области 
555 --;-- 630 нм. Поэтому возможна генерация ассоци
атов РбЖ на длине волны rvбlO нм. Как видно из 

рис. 2, доминирующий вклад в поток вынужденного 
излучения вносят мономеры. 

kam, k 1 , см- 1 

1,0 

0,8 

0,6 

540 560 580 600 620 л, нм 

Рис. 2. Спектры коэффициента усиления kam (1) и коэф
фициента потерь k1 (2) водного раствора РбЖ 

Генерационные характеристики водных растворов 

Р6Ж. Известно [8], что после достижения концент
рации красителя в растворе, оптимальной для гене

рации излучения, дальнейшее увеличение концентра

ции должно приводить к падению кпд генерации. 

Однако при возрастании концентрации красителя 

увеличивается число ассоциированных молекул, ко

торые, как это было показано выше, могут участ

вовать в формировании вынужденного излучения. 
В результате при увеличении концентрации молекул 

РбЖ энергия генерации излучения мономерными мо

лекулами будет уменьшаться, а энергия генерации 

излучения ассоциированными молекулами РбЖ -
увеличиваться. Конкуренция этих процессов должна 

сказываться на зависимости кпд генерации водного 

раствора РбЖ от концентрации. 

Результаты наших исследований показывают, что 

кпд генерации Т/ водных растворов РбЖ слож

ным образом зависит от концентрации красителя 
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Рис. 3. Зависимость кпд генерации 17 (1) водного раствора 
РбЖ от концентрации красителя и его спектры генерации 

Е(Л.) при С=5·10-5 (2), 2·10-4 (З)и 5.10-4 (4)моль/л 
(Т = 22.4 °С) 

(рис. 3, кривая 1). При малых концентрациях 

(С < 10-4 моль/л), когда генерация излучения осу
ществляется мономерными молекулами РбЖ, уве

личение кпд связано с тривиальным эффектом -
уменьшением потерь излучения накачки из-за не

полного поглощения его раствором РбЖ. При 

дальнейшем увеличении концентрации красителя 

(С> 10-4 моль/л) рост числа ассоциатов в растворе 
приводит к уменьшению концентрации мономерных 

молекул РбЖ, участвующих в процессе формирова
ния вынужденного излучения. В результате в области 

концентраций 10-4 < С < 2 · 10-4 моль/л кпд гене
рации уменьшается. 

На следующем характерном участке зависимости 

Т/ от концентрации (2 · 10-4 ~ С ~ 4 · 10-4 моль/л) 
происходит увеличение кпд генерации, что связано 

с участием в процессе формирования вынужденного 
излучения ассоциатов РбЖ, которые возбуждаются 

за счет ПЭЭВ с мономерных молекул. В области 

С > 4 · 10-4 моль/л по мере роста концентрации 
раствора кпд генерации падает вследствие уменьше

ния количества мономерных молекул и увеличения 

количества ассоциатов. Квантовый выход люминес

ценции ассоциатов ниже, чем для мономерных мо

лекул. Кроме того, возбуждение ассоциатов за счет 
ПЭЭВ уменьшается. Все это приводит к уменьшению 

коэффициента усиления раствора и падению кпд ге
нерации излучения. 

Одновременно с этим резко изменяется и спектр 

генерации. При малых концентрациях красителя 

он состоит из одной коротковолновой полосы 

(рис. 3, кривая 2). По мере увеличения концент
рации в спектре появляется дополнительная длин

новолновая полоса. При этом в узком интервале 

С) (1, 5--;-- 3) · 10-4 моль/л спектр генерации оказы
вается двухполосным (пример приведен на рис. 3 -
кривая 3). При дальнейшем увеличении концентра
ции красителя интенсивность коротковолновой по

лосы уменьшается. При С ) ( 4--;-- 5) · 10-4 моль/л эта 
полоса пропадает. Длинноволновая полоса появля

ется в спектре при концентрациях С) 10-4 моль/л 

(кривая 4 на рис. 3 - спектр генерации раствора с 

С= 5 · 10-4 моль/л). 
Участие ассоциатов РбЖ в формировании длин

новолновой полосы спектра генерации могут под

твердить эксперименты с меняющимся количест

вом ассоциатов при неизменной концентрации 

красителя, например, при нагревании раствора. 

В качестве примера на рис. 4 приведены полу
ченные экспериментально зависимости доли мономе

ров Х в растворе (кривая 1) и отношения энергии 
генерации на длине волны ассоциатов Е А и моно

меров Ем от температуры (кривая 2). Видно, что 
при нагревании раствора доля мономеров в раство

ре увеличивается от rv0.55 ДО 0.8 (кривая 1). При 
этом отношение Ел/ Ем уменьшается (кривая 2), что 
подтверждает предположение о том, что длинновол

новая полоса в спектре генерации водного раствора 

РбЖ при комнатной температуре обязана излучению 

ассоциатов. 

х 

0,7 

0,6 

0,5 

295 305 315 325 т, к 

Рис. 4. Зависимости доли мономеров Х в водном растворе 
РбЖ (1) и отношения ЕА/ Ем (2) от температуры Т 

Таким образом, проведенные исследования по

казывают, что при малых концентрациях РбЖ об

разование его ассоциатов приводит к уменьшению 

числа активных мономерных молекул, участвующих 

в процессе формирования вынужденного излучения, 
в результате чего наблюдается уменьшение кпд гене

рации излучения при неизменности его спектральных 

характеристик. Следовательно, ассоциаты РбЖ при 

их малой концентрации выступают как тушители 

возбуждения. Когда концентрация ассоциатов РбЖ 

сравнивается с концентрацией мономерных молекул 

(С = 1.5 · 10-4 --;-- 4 · 10-4 моль/л), ассоциаты на
чинают конкурировать с мономерами в процессах 

формирования вынужденного излучения. Спектр ге
нерации становится двухполосным, в нем появля

ется полоса ассоциатов РбЖ с Л = 595--;-- 610 нм, 

кпд генерации возрастает. При С > 4 · 10-4 моль/л 
наблюдается только длинноволновое излучение ас

социатов, кпд генерации уменьшается из-за умень

шения коэффициента усиления ассоциатов, сущест
венный вклад в который вносит перенос энергии 

электронного возбуждения с мономерных молекул 

красителя. 
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ГЕНЕРАЦИЯ И ДЕТЕКТИРОВАНИЕ СДВИГОВЫХ ВОЛН 

В РЕЗИНОПОДОБНОЙ СРЕДЕ С ПОМОЩЬЮ 
СФОКУСИРОВАННОГО УЛЬТРАЗВУКА 

В. Г. Андреев, А" В. Ведерников 

(кафедра акустики) 

E-mail: andreev@acs366b.phys.msu.su 

Предложена и реализована схема возбужденю11 и регистрации волн сдвига в резиноподобных 

средах с помощью ультразвука (УЗ). Сдвиговая волна возбуждалась в образце при поглощении 

мощного сфокусированного УЗ-импульса субмилл1исекундной длительности. Профиль возникающей 

сдвиговой волны и скорость ее распространения 01пределялись с помощью фокусирующего преобра

зователя по смещению микрочастицы, увлекаемой сдвиговой волной. Измеренная величина скорости 

сдвиговой волны согласуется с рассчитанной с уч1етом модуля сдвига, определенного независимым 

методом. 

Введение 

Упругость мягких биологических тканей с па

тологическими изменениями и упругость здоровых 

тканей существенно отличаются: сдвиговые модули 

упругости для многих опухолей в десятки раз вы
ше [1]. Поэтому разработка методов визуализации 
распределения модуля упругости в биологических 

тканях является одним из актуальных и бурно разви

вающихся направлений медицинской диагностики. 

В настоящее время можно выделить несколько 

основных подходов в решении указанной пробле
мы. В работах [1, 2] предложен метод визуализации 
упругих свойств по регистрации амплитуды уста

новившихся колебаний внутри образца. Колебания 

возбуждаются на поверхности образца механическим 

вибратором, а амплитуда колебаний внутри объек

та измеряется при помощи УЗ-преобразователя по 

доплеровскому сдвигу частоты. Основным недостат

ком данного метода является существенное влияние 

собственных мод образца на результаты измерений. 

В методе, названном авторами «эластография» [3, 4], 

области с упругой неоднородностью детектируются 
по отличию деформации этой области при прило
жении механической нагрузки от деформации одно
родной среды. Для выявления отличий в деформа
ции объекта используется стандартная аппаратура 
УЗ-диагностики. 

В статье [5] представлен новый метод визуализа
ции упругих свойств среды при помощи сдвиговых 

волн. Предложенная схема позволяет локализовать 

деформацию в очень малом объеме среды, используя 
дистанционный метод генерации сдвиговой волны 

с помощью модулированной продольной УЗ-волны. 
Акустическая волна, распространяясь в поглощаю
щей среде, в частности в биологической ткани, пе

редает ей свой импульс. В этом случае область зву
копоглощения становится источником распространя

ющихся упругих возмущений, в том числе и волн 

сдвига. Возбуждение волн сдвига происходит наи

более эффективно в областях высоких градиентов 
интенсивности продольной волны. Указанная ситу

ация имеет место в области перетяжки сфокусиро
ванного акустического пучка, поперечный размер 


