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ÓÑÈËÅÍÈÅ �ÅÇÎÍÀÍÑÍÎ�Î Ï�ÎÑÂÅÒËÅÍÈßJ-À��Å�ÀÒÎÂ Ï�È ÓÄËÈÍÅÍÈÈ ÈÌÏÓËÜÑÀÂÎÇÁÓÆÄÀÞÙÅ�Î ÈÇËÓ×ÅÍÈß�. Â. Ìàðêîâ a*, À. È. Ïëåõàíîâ a, Ç. Ì. Èâàíîâà , Í. À. Îðëîâà b,Â. Â. Øåëêîâíèêîâ b, À. À. Èâàíîâ , Ì. Â. Àë�èìîâ aÈíñòèòóò àâòîìàòèêè è ýëåêòðîìåòðèè Ñèáèðñêîãî îòäåëåíèÿ �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê630090, Íîâîñèáèðñê, �îññèÿbÍîâîñèáèðñêèé èíñòèòóò îðãàíè÷åñêîé õèìèè Ñèáèðñêîãî îòäåëåíèÿ �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê630090, Íîâîñèáèðñê, �îññèÿÖåíòð �îòîõèìèè �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê117421, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 26 �åâðàëÿ 2004 ã.Ïîëó÷åíû òîíêèå ïëåíêè J-àãðåãàòîâ íîâîãî àì�è�èëüíîãî òèàêàðáîöèàíèíîâîãî êðàñèòåëÿ áåíòèàçîëü-íîãî ðÿäà è èññëåäîâàí íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèé îòêëèê ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòîâ äëÿ �åìòîñåêóíäíûõè íàíîñåêóíäíûõ äëèòåëüíîñòåé èìïóëüñîâ âîçáóæäàþùåãî èçëó÷åíèÿ. Îáíàðóæåíî, ÷òî ñ óâåëè÷åíèåìäëèòåëüíîñòè èìïóëüñà íàáëþäàåòñÿ ñóùåñòâåííûé ðîñò íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà J-àãðåãàòîâ,êîòîðûé íå ìîæåò áûòü îïèñàí ý��åêòîì íàñûùåíèÿ â ìîäåëè äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû. Äàííûé ý��åêòîáñóæäàåòñÿ ñ èñïîëüçîâàíèåì òðåõóðîâíåâîé ìîäåëè, ó÷èòûâàþùåé îáðàçîâàíèå àâòîëîêàëèçîâàííûõýêñèòîííûõ ñîñòîÿíèé â ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòàõ.PACS: 42.65.An, 71.35.Aa1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÑâåðõáûñòðîå íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîå ïðåîáðàçî�âàíèå ñèãíàëîâ áàçèðóåòñÿ íà íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõÿâëåíèÿõ òðåòüåãî ïîðÿäêà, êîãäà êîý��èöèåíòûïîãëîùåíèÿ è ïðåëîìëåíèÿ ñðåäû çàâèñÿò îò èí�òåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ. Äëÿ ý��åêòèâíîãî ïðåîáðà�çîâàíèÿ ñèãíàëîâ íåîáõîäèìû ñðåäû, îáëàäàþùèåâûñîêèìè è îäíîâðåìåííî ìàëîèíåðöèîííûìè (âðå�ìÿ îòêëèêà ìåíåå 1 ïñ) íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèìè êî�ý��èöèåíòàìè, òåðìè÷åñêîé è �îòîõèìè÷åñêîé ñòà�áèëüíîñòüþ. Â ýòîé ñâÿçè èíòåðåñ èññëåäîâàòåëåé âïîñëåäíåå âðåìÿ ñîñðåäîòî÷åí íà íàíîñòðóêòóðíûõìàòåðèàëàõ, òàêèõ êàê ïîëóïðîâîäíèêîâûå êâàíòî�âûå ÿìû è êâàíòîâûå òî÷êè, ïîëèñîïðÿæåííûå ïî�ëèìåðû, �óëëåðåíû, ìåòàëëè÷åñêèå êëàñòåðû è äð.,â êîòîðûõ ñî÷åòàíèå òðåáóåìûõ ñâîéñòâ îáóñëîâëåíîèõ ðàçìåðíîñòüþ è äèñêðåòíîñòüþ.*E-mail: fratal�iae.nsk.su

Ñðåäè ïåðñïåêòèâíûõ ìàòåðèàëîâ âûäåëÿåòñÿêëàññ ìîëåêóëÿðíûõ àãðåãàòîâ èëè J-àãðåãàòîâ ìî�ëåêóë îðãàíè÷åñêèõ êðàñèòåëåé [1℄. Îòëè÷èòåëüíîé÷åðòîé J-àãðåãàòîâ ÿâëÿåòñÿ ïîÿâëåíèå ïðè àãðå�ãàöèè ìîëåêóë óçêîé ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ, ñìåùåí�íîé â íèçêî÷àñòîòíóþ ñòîðîíó îòíîñèòåëüíî ïîëî�ñû ïîãëîùåíèÿ íåàãðåãèðîâàííûõ ìîëåêóë (ìîíî�ìåðîâ). Îïòè÷åñêèå ñâîéñòâà J-àãðåãàòîâ õîðîøîîïèñûâàþòñÿ ìîäåëüþ ýêñèòîíîâ Ôðåíêåëÿ (ñì., íà�ïðèìåð, [2, 3℄). Íåäàâíèå òåîðåòè÷åñêèå è ýêñïå�ðèìåíòàëüíûå ðàáîòû ïîêàçàëè, ÷òî ìîëåêóëÿðíûåJ-àãðåãàòû îáëàäàþò áîëüøîé ðåçîíàíñíîé íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòüþ òðåòüåãî ïîðÿä�êà [4�7℄.J-àãðåãàòû ïðåäñòàâëÿþò ñîáîé ñàìîîðãàíèçî�âàííûå êâàçèîäíîìåðíûå óïîðÿäî÷åííûå ñòðóêòó�ðû, ñîñòîÿùèå èç ìîëåêóë êðàñèòåëÿ. Òðàíñëÿöèîí�íàÿ ñèììåòðèÿ è âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó ìîëåêóëà�ìè îáóñëîâëèâàþò äåëîêàëèçàöèþ âîçáóæäåíèÿ îä�íîé ìîëåêóëû ïî íåñêîëüêèì êîãåðåíòíî ñâÿçàííûì549



�. Â. Ìàðêîâ, À. È. Ïëåõàíîâ, Ç. Ì. Èâàíîâà è äð. ÆÝÒÔ, òîì 126, âûï. 3 (9), 2004ìîëåêóëàì. Äåëîêàëèçàöèÿ âîçáóæäåíèÿ, â ñâîþî÷åðåäü, ïðèâîäèò ê óíèêàëüíîìó ñî÷åòàíèþ îïòè�÷åñêèõ ñâîéñòâ J-àãðåãàòîâ: ñèëüíîé è óçêîé ëèíèèïîãëîùåíèÿ [2, 3℄, ý��åêòèâíîé ïåðåäà÷å ïîãëîùåí�íîé ýíåðãèè ðàçëè÷íûì àêöåïòîðàì (ñì. [1℄, ñ. 1�40,199�208), ãèãàíòñêîé îïòè÷åñêîé íåëèíåéíîñòè [8; 9℄è ñâåðõáûñòðûì âðåìåíàì ðåëàêñàöèè âîçáóæäåííî�ãî ñîñòîÿíèÿ [10℄. Íàëè÷èå ýòèõ ñâîéñòâ îòêðûâà�åò øèðîêèå ïåðñïåêòèâû äëÿ öåëîãî ðÿäà ïðàêòè÷å�ñêèõ ïðèëîæåíèé ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòîâ, â ÷èñ�ëå êîòîðûõ òåððàãåðöîâîå äåìóëüòèïëåêñèðîâàíèåîïòè÷åñêèõ ñèãíàëîâ [11℄, ïàññèâíàÿ ñèíõðîíèçàöèÿìîä äëÿ ïîëó÷åíèÿ ñâåðõêîðîòêèõ ëàçåðíûõ èìïóëü�ñîâ [12; 13℄, ñïåêòðàëüíàÿ ñåíñèáèëèçàöèè â �îòîãðà��èè (ñì. [1℄, ñ. 209�228), ïåðåäà÷à ýíåðãèè îò ñâå�òîñîáèðàþùåé àíòåííû â ñèñòåìàõ èñêóññòâåííîãî�îòîñèíòåçà [14; 15℄, ñîçäàíèå ëîãè÷åñêèõ ýëåìåíòîâíà îñíîâå áåçðåçîíàòîðíîé îïòè÷åñêîé áèñòàáèëüíî�ñòè [16℄, à òàêæå �îðìèðîâàíèå óçêîïîëîñíûõ ëþìè�íåñöåíòíûõ îðãàíè÷åñêèõ êîìïîçèòîâ ñ ýëåêòðîïðî�âîäÿùèìè ïîëèìåðàìè [17℄.Íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèé îòêëèê ìîëåêóëÿðíûõJ-àãðåãàòîâ ðàçëè÷íûõ îðãàíè÷åñêèõ êðàñèòåëåéèññëåäîâàëñÿ ñ ïîìîùüþ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ�åìòîñåêóíäíîé [1; 18; 19℄, ïèêîñåêóíäíîé [20; 21℄è íàíîñåêóíäíîé [5; 22; 23℄ äëèòåëüíîñòåé. Îäíàêîäî íàñòîÿùåãî âðåìåíè íå áûëî ðàáîò, ïîñâÿùåí�íûõ äåòàëüíîìó ñðàâíåíèþ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãîîòêëèêà ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòîâ ïðè äåéñòâèèèìïóëüñîâ ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ ðàçëè÷íîé äëèòåëü�íîñòè.Íàñòîÿùàÿ ðàáîòà ïîñâÿùåíà èññëåäîâàíèþ îï�òè÷åñêîé íåëèíåéíîñòè ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòîâíîâîãî àì�è�èëüíîãî òèàêàðáîöèàíèíîâîãî êðàñè�òåëÿ ïðè äåéñòâèè êàê �åìòîñåêóíäíûõ, òàê è íàíî�ñåêóíäíûõ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ.2. Ï�È�ÎÒÎÂËÅÍÈÅ ÎÁ�ÀÇÖÎÂ ÈÓÑËÎÂÈß ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÄëÿ ïîëó÷åíèÿ J-àãðåãàòîâ â òîíêèõ ïëåíêàõ íà�ìè áûë èñïîëüçîâàí àì�è�èëüíûé òèàêàðáîöèàíè�íîâûé êðàñèòåëü, ñòðóêòóðíàÿ �îðìóëà êîòîðîãîïðèâåäåíà íà ðèñ. 1. Ñèíòåç èñïîëüçóåìîãî êðàñè�òåëÿ îïèñàí â ðàáîòå [24℄.Ïëåíêè J-àãðåãàòîâ ïðèãîòàâëèâàëèñü íàñòåêëÿííûõ ïîäëîæêàõ öåíòðè�óãèðîâàíèåìðàñòâîðà òèàêàðáîöèàíèíîâîãî êðàñèòåëÿ èëèñìåñè êðàñèòåëü:ïîëèìåð (ïîëèìåòèëìåòàêðèëàò)ïðè âåñîâîì ñîîòíîøåíèè 1:10 è êîíöåíòðàöèè = 5 � 10�3 ìîëü/ë ïðè ñêîðîñòÿõ âðàùåíèÿ îò 1000

S NSN
FCl Cl+C18H37 C18H37�èñ. 1. Ñòðóêòóðíàÿ �îðìóëà òèàêàðáîöèàíèíîâî-ãî êðàñèòåëÿäî 3000 îáîðîòîâ/ìèí. Â êà÷åñòâå ðàñòâîðèòåëÿèñïîëüçîâàëàñü ñìåñü àöåòîíèòðèëà, äèõëîðýòàíàè õëîðî�îðìà â îáúåìíîì îòíîøåíèè 2:2:1. Òîë�ùèíà ïëåíêè êðàñèòåëÿ, íàíåñåííîãî íà ïîäëîæêó,ñîñòàâëÿëà îêîëî 30 íì. Òîëùèíà ïîëèìåðíîéïëåíêè, ñîäåðæàùåé J-àãðåãàòû, áûëà ïîðÿäêà1100 íì. Òîëùèíà, à òàêæå îïòè÷åñêèå ïîñòîÿííûån0 è k êîìïëåêñíîãî ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ òîí�êèõ ïëåíîê èçìåðÿëèñü ñ ïîìîùüþ ýëëèïñîìåòðàËÝÔ-752, èçãîòîâëåííîãî â Èíñòèòóòå �èçèêè ïî�ëóïðîâîäíèêîâ ÑÎ �ÀÍ. Ïðè ýëëèïñîìåòðè÷åñêèõèçìåðåíèÿõ òî÷íîñòü îïðåäåëåíèÿ òîëùèíû íàíî�ìåòðîâûõ ïëåíîê áûëà íå íèæå 0.5 íì. Òîëùèíàïëåíîê ñ ïîëèìåðíîé ìàòðèöåé èçìåðÿëàñü íà èí�òåð�åðåíöèîííîì ìèêðîñêîïå ÌÈÈ-4 ñ òî÷íîñòüþ10 íì.Íà ðèñ. 2 ïðèâåäåíû õàðàêòåðíûå ñïåêòðû ïîãëî�ùåíèÿ ïëåíîê, ïîëó÷åííûõ èç ðàñòâîðà êðàñèòåëÿ èðàñòâîðà êðàñèòåëÿ è ïîëèìåðà. Îñòðûé ïèê âáëè�çè 630 íì ñîîòâåòñòâóåò ýêñèòîííîìó ïîãëîùåíèþJ-àãðåãàòîâ (J-ïèê). Âûñîêî÷àñòîòíîå êðûëî (íàðèñ. 2à) è ïèêè (íà ðèñ. 2á ) â îáëàñòè 585 íì îáóñëîâ�ëåíû ïîãëîùåíèåì ìîíîìåðîâ êðàñèòåëÿ. Ñïëîø�íûå ëèíèè íà ðèñ. 2 ñîîòâåòñòâóþò ñïåêòðàì, èç�ìåðåííûì äëÿ ñâåæåïðèãîòîâëåííûõ îáðàçöîâ, àøòðèõîâûå ëèíèè � ñïåêòðàì, èçìåðåííûì ÷åðåç 8ìåñÿöåâ. Âèäíî, ÷òî ïîëó÷åííûå ïëåíêè ïðàêòè÷å�ñêè íå èçìåíÿþò ñâîèõ ñâîéñòâ â îáëàñòè J-ïèêà íàïðîòÿæåíèè äëèòåëüíîãî âðåìåíè.Ýëëèïñîìåòðè÷åñêèå èçìåðåíèÿ êîìïëåêñíîãîïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ n = n0 � ik áûëè ïðîâå�äåíû íà äëèíå âîëíû He�Ne-ëàçåðà � = 632:8 íì.Äëÿ ïëåíîê êðàñèòåëÿ, íàíåñåííîãî íà ñòåêëÿííóþïîäëîæêó, ýòè çíà÷åíèÿ ñîñòàâèëè n0 = 2:69 � 0:02è k = 1:8 � 0:1, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò êîý��èöèåíòóïîãëîùåíèÿ �0 = 4�k=� = 3:6 � 105 ñì�1.Îñíîâíîé õàðàêòåðèñòèêîé ðåçîíàíñíîãî íåëè-íåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà, êîòîðàÿ èññëåäîâàëàñüâ íàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ, ÿâëÿåòñÿ êîý��èöè�550



ÆÝÒÔ, òîì 126, âûï. 3 (9), 2004 Óñèëåíèå ðåçîíàíñíîãî ïðîñâåòëåíèÿ J-àãðåãàòîâ : : :

0
1
2

Èíòåíñèâíîñòü
�ëóîðåñöåíöèè
,îòí.åä.

600500 �; íì700

á

0
1
2

Èíòåíñèâíîñòü
�ëóîðåñöåíöèè
,îòí.åä.0:8

0:4
0

Îïòè÷åñêàÿïë
îòíîñòü

à

600500 �; íì700

0:8
0:4
0

Îïòè÷åñêàÿïë
îòíîñòü

�èñ. 2. Ñïåêòðû ïîãëîùåíèÿ ïëåíîê J-àãðåãàòîâ òèàêàðáîöèàíèíà: à � ïëåíêà êðàñèòåëÿ òîëùèíîé L = 30 íì,íàíåñåííàÿ íà ñòåêëÿííóþ ïîäëîæêó, á � ïîëèìåðíàÿ ïëåíêà, ñîäåðæàùàÿ êðàñèòåëü, L = 1100 íì, âåñîâîå ñîîòíî-øåíèå êðàñèòåëü : ïîëèìåð ðàâíî 1 : 10. Øòðèõîâûå ëèíèè îòíîñÿòñÿ ê ñïåêòðàì ñâåæåïðèãîòîâëåííûõ îáðàçöîâ,ñïëîøíûå � ê ñïåêòðàì òåõ æå îáðàçöîâ, ñíÿòûì ÷åðåç 8 ìåñÿöåâ. Øòðèõïóíêòèðíûå ëèíèè ñîîòâåòñòâóþò ñïåêòðàì�ëóîðåñöåíöèè ïîëèìåðíûõ ïëåíîê, ñîäåðæàùèõ J-àãðåãàòû òèàêàðáîöèàíèíà, ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Äëèíàâîëíû âîçáóæäàþùåãî èçëó÷åíèÿ 580 íìÄ ÄÎáðàçåöË ËzË�èñ. 3. Ñõåìà ìåòîäà ïðîäîëüíîãî ñêàíèðîâàíèÿ:Ë � ëèíçû, Ä � �îòîäåòåêòîðû, z � îñü ñêàíèðî-âàíèÿåíò íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ �. Âåëè÷èíà ýòîãîêîý��èöèåíòà ïðîïîðöèîíàëüíà ìíèìîé ÷àñòèíåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè òðåòüåãîïîðÿäêà è îïðåäåëÿåòñÿ èç âûðàæåíèÿ äëÿ ïîëíîãîêîý��èöèåíòà ïîãëîùåíèÿ �:� = �0 + �I; (1)ãäå �0 � êîý��èöèåíò ëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ, I �èíòåíñèâíîñòü èçëó÷åíèÿ. Êîý��èöèåíò íåëèíåéíî�ãî ïîãëîùåíèÿ � èçìåðÿëñÿ ñ ïîìîùüþ ìåòîäà ïðî�äîëüíîãî ñêàíèðîâàíèÿ [22; 23; 25; 26℄. Ñóòü ìåòîäàçàêëþ÷àåòñÿ â èçìåðåíèè ïðîïóñêàíèÿ T (z) äëÿ ïîë�íîãî ñâåòîâîãî ïîòîêà, ïðîøåäøåãî ÷åðåç îáðàçåö

ïðè ïåðåìåùåíèè îáðàçöà âäîëü îñè z ñ�îêóñèðî�âàííîãî ëàçåðíîãî ëó÷à (ðèñ. 3). Ïðè ýòîì âáëèçè�îêóñà (z = 0) èçìåíåíèå T (z), ñâÿçàííîå ñ íåëèíåé�íûì âêëàäîì â ïîãëîùåíèå, ìàêñèìàëüíî, à âäàëèîò �îêóñà, ãäå èíòåíñèâíîñòü ìàëà, ñðåäà âåäåò ñåáÿêàê ëèíåéíàÿ. Çàâèñèìîñòü êðèâîé T (z), íîðìèðî�âàííîé íà âåëè÷èíó ïðîïóñêàíèÿ â ëèíåéíîì ðåæè�ìå T0, çàäàåòñÿ ñëåäóþùèì ñîîòíîøåíèåì [25; 26℄:T (z)T0 = 1Xm=0 (��ILeff )m(m+ 1)3=2 [1 + (z=z0)2℄m : (2)Çäåñü Leff = 1� exp(��0L)�0 ;L � òîëùèíà ïëåíêè, z0 = �!20=� � êîí�îêàëüíûéïàðàìåòð, !0 � ðàäèóñ ïåðåòÿæêè ëàçåðíîãî ëó÷à,� � äëèíà âîëíû.Äëÿ èññëåäîâàíèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëè�êà J-àãðåãàòîâ â �åìòîñåêóíäíîì äèàïàçîíå äëè�òåëüíîñòåé èìïóëüñîâ â êà÷åñòâå èñòî÷íèêà âîç�áóæäàþùåãî èçëó÷åíèÿ èñïîëüçîâàëàñü ãåíåðàöèÿâòîðîé ãàðìîíèêè �îðñòåðèòíîãî ëàçåðà, ïîñêîëü�êó åå äëèíà âîëíû ñîâïàäàåò ñ ïèêîì ïîãëîùå�551
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LBOКомпрессор�èñ. 4. Ñõåìà óñòàíîâêè �îðñòåðèòíîãî ëàçåðàäëÿ ïîëó÷åíèÿ �åìòîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ èçëó÷å-íèÿíèÿ èññëåäóåìûõ ïëåíîê J-àãðåãàòîâ. Ïðèíöèïè�àëüíàÿ ñõåìà �åìòîñåêóíäíîé ëàçåðíîé ñèñòåìûíà �îðñòåðèòå ïðèâåäåíà íà ðèñ. 4. Îíà ñîñòîÿ�ëà èç çàäàþùåãî ãåíåðàòîðà (ñ íàêà÷êîé íåïðåðûâ�íûì Nd:YAG-ëàçåðîì Spetra Physis Millennia IR),ñòðåò÷åðà, �àðàäååâñêèõ èçîëÿòîðîâ (ÔÈ), ðåãåíå�ðàòèâíîãî óñèëèòåëÿ (ñ íàêà÷êîé îò èìïóëüñíîãîNd:YAG-ëàçåðà Spetra Physis MERLIN) è êîìïðåñ�ñîðà. Íà âûõîäå êîìïðåññîðà îñíîâíûå ïàðàìåòðûëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ áûëè ñëåäóþùèìè: äëèòåëü�íîñòü èìïóëüñà, èçìåðåííàÿ ñ ïîìîùüþ àâòîêîððå�ëÿòîðà, ñîñòàâëÿëà 75 �ñ ïðè ÷àñòîòå ïîâòîðåíèÿf = 1 ê�ö, öåíòðàëüíàÿ äëèíà âîëíû ãåíåðèðóå�ìûõ èìïóëüñîâ � 1250 íì ïðè ñïåêòðàëüíîé øèðèíå26 íì. Èçëó÷åíèå �îðñòåðèòíîãî ëàçåðà óäâàèâà�ëîñü â êðèñòàëëå LBO, â ðåçóëüòàòå ÷åãî ïîëó÷àëèñüèìïóëüñû èçëó÷åíèÿ ñ äëèíîé âîëíû 625 íì ïðèäëèòåëüíîñòè tp = 50 �ñ. Äèàìåòð ïåðåòÿæêè ñ�î�êóñèðîâàííîãî ëàçåðíîãî ëó÷à ñîñòàâëÿë 140 ìêì.Óñðåäíåíèå â êàæäîì ïîëîæåíèè z âåëîñü ïî 75 èì�ïóëüñàì, à ïîãðåøíîñòü èçìåðåíèé âåëè÷èíû T (z)íå ïðåâûøàëà 1�2%.Äëÿ èññëåäîâàíèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îò�êëèêà J-àãðåãàòîâ â íàíîñåêóíäíîì äèàïàçîíåäëèòåëüíîñòåé èìïóëüñîâ èñïîëüçîâàëñÿ ëàçåð íàêðàñèòåëå DCM ñ íàêà÷êîé îò âòîðîé ãàðìîíèêèNd:YAG-ëàçåðà ËÒÈ-411 (äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà5 íñ, f = 10 �ö, äëèíà âîëíû ïåðåñòðàèâàëàñü âäèàïàçîíå 610�645 íì). Äèàìåòð ïåðåòÿæêè ñ�î�êóñèðîâàííîãî ëàçåðíîãî ëó÷à ñîñòàâëÿë 100 ìêì.Óñðåäíåíèå â êàæäîì ïîëîæåíèè z âåëîñü ïî 30èìïóëüñàì, à ïîãðåøíîñòü èçìåðåíèé âåëè÷èíûT (z) â âûáðàííîé òî÷êå íà ïëåíêå íå ïðåâûøàëà3�5%.Àáñîëþòíàÿ ïîãðåøíîñòü èçìåðåíèÿ êîý��èöè�åíòà íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ � êàê äëÿ �åìòîñå�êóíäíûõ, òàê è äëÿ íàíîñåêóíäíûõ äëèòåëüíîñòåéèìïóëüñîâ, êîòîðàÿ â îñíîâíîì îïðåäåëÿåòñÿ ïî�ãðåøíîñòÿìè èçìåðåíèé èíòåíñèâíîñòè ïàäàþùåãî

èçëó÷åíèÿ è òîëùèíû ïëåíêè, ðàâíÿëàñü 25%. Äå�âèàöèÿ âåëè÷èíû �, èçìåðåííîé â ðàçíûõ ó÷àñòêàõïëåíêè, ñîñòàâëÿëà 20�30%. Ïðè óâåëè÷åíèè èíòåí�ñèâíîñòè ïàäàþùåãî èçëó÷åíèÿ èçìåíåíèå ïðîïóñêà�íèÿ �T = T (z)� T0 óâåëè÷èâàëîñü ïðîïîðöèîíàëü�íî, ÷òî ñâèäåòåëüñòâóåò î êîððåêòíîñòè èçìåðåíèéíåëèíåéíî-îïòè÷åñêîé âåëè÷èíû òðåòüåãî ïîðÿäêà.Çà âðåìÿ èçìåðåíèÿ êðèâîé T (z) çàìåòíîãî ðàçðóøå�íèÿ ïëåíêè J-àãðåãàòîâ âñëåäñòâèå äåéñòâèÿ ëàçåð�íîãî èçëó÷åíèÿ íå íàáëþäàëîñü. Âñå îïòè÷åñêèå èíåëèíåéíî-îïòè÷åñêèå èçìåðåíèÿ ïðîâîäèëèñü ïðèêîìíàòíîé òåìïåðàòóðå.3. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀËÜÍÛÅ �ÅÇÓËÜÒÀÒÛÈ ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅÍà ðèñ. 5 ïðèâåäåíû òèïè÷íûå êðèâûå ïðîäîëü�íîãî ñêàíèðîâàíèÿ, ïîëó÷åííûå äëÿ ðàçëè÷íûõ îá�ðàçöîâ è äëèòåëüíîñòåé èìïóëüñîâ âîçáóæäàþùåãîèçëó÷åíèÿ. Êðèâûå íà ðèñ. 5à äëÿ íîðìèðîâàííî�ãî ïðîïóñêàíèÿ T=T0 ïëåíêè êðàñèòåëÿ, íàíåñåííî�ãî íà ïîäëîæêó, êàê �óíêöèè ïîëîæåíèÿ îáðàçöàîòíîñèòåëüíî �îêàëüíîé ïëîñêîñòè èçìåðåíû ïðèíàíîñåêóíäíîì âîçáóæäåíèè ñ äëèíîé âîëíû èçëó�÷åíèÿ � = 625 íì (êâàäðàòû) è �åìòîñåêóíäíîìâîçáóæäåíèè èçëó÷åíèåì âòîðîé ãàðìîíèêè �îðñòå�ðèòíîãî ëàçåðà (êðóãè). Âèä èçìåðåííûõ çàâèñèìî�ñòåé T (z)=T0 ñîîòâåòñòâóåò ïðîñâåòëåíèþ ýêñèòîííî�ãî ïèêà ïîãëîùåíèÿ J-àãðåãàòîâ êàê äëÿ íàíîñåêóíä�íûõ, òàê è äëÿ �åìòîñåêóíäíûõ äëèòåëüíîñòåé èì�ïóëüñîâ. Êàê âèäíî íà ðèñ. 5à, ìàêñèìàëüíàÿ âåëè�÷èíà ïðîñâåòëåíèÿ ïëåíêè J-àãðåãàòîâ ïðè z = 0 ïîääåéñòâèåì íàíîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ ñîîòâåòñòâóåò�T = 20% ïðè èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ â �îêó�ñå ëèíçû I = 0.3 ÌÂò/ñì2, â òî âðåìÿ êàê äëÿ òî�ãî æå ñàìîãî îáðàçöà äëÿ �åìòîñåêóíäíûõ èìïóëü�ñîâ ñ èíòåíñèâíîñòüþ èçëó÷åíèÿ I = 6.2 �Âò/ñì2�T íå ïðåâûøàåò 7�8%. Èç ðåçóëüòàòîâ ïîäãîíêè(ñïëîøíûå ëèíèè íà ðèñ. 5à) èçìåðåííûõ çàâèñèìî�ñòåé T (z)=T0 ìåòîäîì íàèìåíüøèõ êâàäðàòîâ ñ ïî�ìîùüþ �îðìóëû (2) ñ ó÷åòîì òîëüêî ïåðâûõ äâóõñëàãàåìûõ (m � 1) ñ çàäàííûìè I è Leff áûëè îïðå�äåëåíû âåëè÷èíû êîý��èöèåíòîâ íåëèíåéíîãî ïî�ãëîùåíèÿ �.Õàðàêòåðíàÿ âåëè÷èíà �, óñðåäíåííàÿ ïîèçìåðåíèÿì â ðàçëè÷íûõ ó÷àñòêàõ ïëåíêè êðà�ñèòåëÿ, íàíåñåííîãî íà ïîäëîæêó, ñîñòàâèëà� = �(1:8 � 0:3) � 10�5 ñì/Âò äëÿ �åìòîñåêóíäíûõäëèòåëüíîñòåé èìïóëüñîâ, à äëÿ íàíîñåêóíäíûõîêàçàëàñü ðàâíîé � = �1:3 � 0:3 ñì/Âò. Òàêèì552
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�4 4�èñ. 5. Íîðìèðîâàííîå ïðîïóñêàíèå ïëåíîê J-àãðåãàòîâ òèàêàðáîöèàíèíà, èçìåðåííîå íà äëèíå âîëíû � = 625 íì.Äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà èçëó÷åíèÿ 5 íñ (êâàäðàòû); 50 �ñ (êðóãè); ñïëîøíûå ëèíèè � ïîäãîíêà ìåòîäîì íàèìåíü-øèõ êâàäðàòîâ ñ ïîìîùüþ �îðìóëû (2). à � ïëåíêà J-àãðåãàòîâ, âåñîâîå ñîîòíîøåíèå êðàñèòåëü : ïîëèìåð ðàâíî1 : 0, Leff = 18 íì, ïîäãîíêà êðóãîâ äàåò çíà÷åíèå � = �1:5 �10�5 ñì/Âò ïðè I = 6:2 �Âò/ñì2, ïîäãîíêà êâàäðàòîâ �� = �1 ñì/Âò ïðè I = 0:3 ÌÂò/ñì2. á � ïîëèìåðíàÿ ïëåíêà, ñîäåðæàùàÿ J-àãðåãàòû, âåñîâîå ñîîòíîøåíèå êðàñè-òåëü : ïîëèìåð ðàâíî 1 : 10, Leff = 466 íì, ïîäãîíêà êðóãîâ äàåò çíà÷åíèå � = �7:5�10�7 ñì/Âò ïðè I = 3:5 �Âò/ñì2,ïîäãîíêà êâàäðàòîâ � � = �0:055 ñì/Âò ïðè I = 0:36 ÌÂò/ñì2îáðàçîì, ïîëó÷åííûå çíà÷åíèÿ � ðàçëè÷àþòñÿ â(7:2� 2:0) � 104 ðàç.Àíàëîãè÷íûå èçìåðåíèÿ äëÿ �åìòîñåêóíäíûõè íàíîñåêóíäíûõ äëèòåëüíîñòåé áûëè ïðîâåäåíûäëÿ ïîëèìåðíîé ïëåíêè, ñîäåðæàùåé J-àãðåãàòûòèàêàðáîöèàíèíà (ñì. ðèñ. 5á ). Â ýòîì ñëó÷àåäëÿ �åìòîñåêóíäíûõ äëèòåëüíîñòåé âåëè÷èíàêîý��èöèåíòà íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ ñîñòàâèëà� = �(1 � 0:2) � 10�6 ñì/Âò, à äëÿ íàíîñåêóíäíûõäëèòåëüíîñòåé � � = �0:05 � 0:015 ñì/Âò, ÷òîòàêæå ïðèâîäèò ê ðàçëè÷èþ èçìåðåííûõ âåëè÷èí â(5:0� 1:8) � 104 ðàç.Äëÿ àíàëèçà íàáëþäàåìîãî ðàçëè÷èÿ àáñîëþò�íûõ âåëè÷èí êîý��èöèåíòîâ íåëèíåéíîãî ïîãëîùå�íèÿ, èçìåðåííûõ äëÿ �åìòîñåêóíäíûõ è íàíîñå�êóíäíûõ èìïóëüñîâ, ðàññìîòðèì âðåìåííîå ïîâåäå�íèå ý��åêòà íàñûùåíèÿ â ìîäåëè äâóõóðîâíåâîé ñè�ñòåìû, âçàèìîäåéñòâóþùåé ñ ðåçîíàíñíûì èçëó÷å�íèåì. Îòìåòèì, ÷òî äëÿ 50 �ñ èìïóëüñîâ â óñëîâè�ÿõ íàøèõ ýêñïåðèìåíòîâ îáðàòíàÿ äëèòåëüíîñòü èì�ïóëüñà 1=tp ñóùåñòâåííî ìåíüøå (â 6�8 ðàç) øèðè�

íû ëèíèè ïîãëîùåíèÿ èññëåäóåìûõ ìîëåêóëÿðíûõJ-àãðåãàòîâ, òàê ÷òî çà âðåìÿ äëèòåëüíîñòè èìïóëü�ñà äå�àçèðîâêà ñèñòåìû ïðîèñõîäèò äîñòàòî÷íî áû�ñòðî, ïðè ýòîì çàñåëåííîñòè èçìåíÿþòñÿ ñëàáî. Âòàêîì ñëó÷àå ìîæíî ïðåíåáðå÷ü ó÷åòîì ýâîëþöèèíåäèàãîíàëüíîãî ýëåìåíòà ìàòðèöû ïëîòíîñòè (ñì.,íàïðèìåð, [27℄), à áàëàíñ çàñåëåííîñòåé äëÿ îñíîâíî�ãî g- è âîçáóæäåííîãî e-ñîñòîÿíèé èìååò âèädNedt = �AegNe + Ib�N; (3)dNgdt = AegNe � Ib�N: (4)Çäåñü Ng, Ne � çàñåëåííîñòè ñîîòâåòñòâóþùèõ ñîñ-òîÿíèé, �N = Ng � Ne � ðàçíîñòü çàñåëåííîñòåé,N � Ng+Ne � êîíöåíòðàöèÿ ÷àñòèö, Aeg � êîíñòàí�òà ðåëàêñàöèè çàñåëåííîñòè äëÿ âåðõíåãî óðîâíÿ,I � èíòåíñèâíîñòü èçëó÷åíèÿ, b � âåðîÿòíîñòü îï�òè÷åñêèõ ïåðåõîäîâ äëÿ íàøåé ñèñòåìû (âòîðîé êî�ý��èöèåíò Ýéíøòåéíà). Íà âðåìåíàõ, ìíîãî ìåíü�øèõ âðåìåíè æèçíè � = 1=Aeg , ñêîðîñòè èçìåíåíèÿ553



�. Â. Ìàðêîâ, À. È. Ïëåõàíîâ, Ç. Ì. Èâàíîâà è äð. ÆÝÒÔ, òîì 126, âûï. 3 (9), 2004çàñåëåííîñòåé ìîæíî ñ÷èòàòü ïîñòîÿííûìè è çàäàí�íûìè èç íà÷àëüíûõ óñëîâèé �N(0) = N . Òîãäà ðàç�íîñòü çàñåëåííîñòåé èìååò âèä�N(t) = N (1� 2Ibt) : (5)Êîý��èöèåíò íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ �p, êîòîðûéÿâëÿåòñÿ íåëèíåéíûì îòêëèêîì ñðåäû íà äåéñòâèåèìïóëüñîâ äëèòåëüíîñòüþ tp, ïðîïîðöèîíàëåí èçìå�íåíèþ çàñåëåííîñòè ïîä äåéñòâèåì èçëó÷åíèÿ:�p / �2Ibtp: (6)Â ñëó÷àå, êîãäà äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà ñóùå�ñòâåííî áîëüøå âðåìåíè æèçíè � , çàäà÷ó ìîæíî ðàñ�ñìàòðèâàòü êàê ñòàöèîíàðíóþ. Òîãäà äëÿ ðàçíîñòèçàñåëåííîñòåé èìååì�N = N1 + 2Ib� : (7)�àçëàãàÿ ýòî âûðàæåíèå â ðÿä ïî èíòåíñèâíîñòè èîñòàâëÿÿ òîëüêî ãëàâíûå ñëàãàåìûå, ïîëó÷àåì�N � N (1� 2Ib�) : (8)Â ðåçóëüòàòå ïðèõîäèì ê ñòàöèîíàðíîìó êîý��èöè�åíòó íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ:�st / �2Ib�: (9)Äëÿ êîý��èöèåíòîâ íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ,èçìåðåííûõ äëÿ êîðîòêèõ èìïóëüñîâ è â ñòàöèîíàð�íîì ðåæèìå, ïîëó÷àåì ñîîòíîøåíèå�st�p = �tp : (10)Ñ ïîìîùüþ äàííîãî ñîîòíîøåíèÿ, çíàÿ ýêñïåðèìåí�òàëüíûå äàííûå äëÿ �st, �p è tp, ìîæíî èçâëå÷ü çíà�÷åíèå � .Èç ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ðåçóëüòàòîâ, ïîëó÷åííûõðàçíûìè èññëåäîâàòåëüñêèìè ãðóïïàìè äëÿ ðàçëè÷�íûõ òèïîâ J-àãðåãàòîâ, èçâåñòíî çíà÷åíèå âðåìåíèæèçíè � � 10�103 ïñ [6; 11; 19�21℄. Â ñðàâíåíèè ñ íà�øèìè ýêñïåðèìåíòàëüíûìè óñëîâèÿìè ýòî çíà÷åíèå,ñ îäíîé ñòîðîíû, ñóùåñòâåííî ïðåâûøàåò äëèòåëü�íîñòü èìïóëüñîâ 50 �ñ, ÷òî ïîçâîëÿåò èñïîëüçîâàòüâ êà÷åñòâå �p è tp âåëè÷èíû, ñîîòâåòñòâóþùèå óêà�çàííîìó ðåæèìó èçìåðåíèé. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, çíà�÷åíèå âðåìåíè æèçíè äîñòàòî÷íî ìàëî ïî ñðàâíåíèþñ äëèòåëüíîñòüþ èìïóëüñîâ 5 íñ, òàê ÷òî ðåçóëüòà�òû äàííîãî ðåæèìà èçìåðåíèé ìîæíî èñïîëüçîâàòüâ êà÷åñòâå âåëè÷èíû �st. Â èòîãå, äëÿ ýêñïåðèìåí�òàëüíî èçìåðåííûõ íàìè �st, �p è tp = 50 �ñ èç �îð�ìóëû (10) ïîëó÷àåì çíà÷åíèÿ � � 3:7 � 0:9 íñ äëÿ

ïëåíîê áåç ïîëèìåðíîé ìàòðèöû è � � 2:9 � 0:5 íñäëÿ ïëåíîê ñ ïîëèìåðíîé ìàòðèöåé, êîòîðûå íå ñî�ãëàñóþòñÿ ñ èçâåñòíûìè ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàí�íûìè. Òàêèì îáðàçîì, ïðèâåäåííûé âûøå àíàëèçâðåìåííîãî íåëèíåéíîãî îòêëèêà ïðîñòîé äâóõóðîâ�íåâîé ñèñòåìû ïîêàçûâàåò, ÷òî îíà íåäîñòàòî÷íàäëÿ àäåêâàòíîãî îïèñàíèÿ íàáëþäàåìîãî íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòîâè íåîáõîäèìî ó÷èòûâàòü äîïîëíèòåëüíûå ðåëàêñà�öèîííûå ïðîöåññû.Õîðîøî èçâåñòíûì äîïîëíèòåëüíûì ïðîöåññîìðåëàêñàöèè ÿâëÿåòñÿ ýêñèòîí-ýêñèòîííàÿ àííèãèëÿ�öèÿ. Îäíàêî îòìåòèì, ÷òî â óñëîâèÿõ íàøèõ ýêñïå�ðèìåíòîâ äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà 50 �ñ ñóùåñòâåí�íî ìåíüøå õàðàêòåðíûõ âðåìåííûõ êîíñòàíò äëÿïðîöåññîâ ýêñèòîí-ýêñèòîííîé àííèãèëÿöèè, ïîðÿ�äîê âåëè÷èíû êîòîðûõ ñîñòàâëÿåò 1 ïñ [18; 21; 28; 29℄,òàê ÷òî âëèÿíèå ýòîãî ý��åêòà ìàëî äëÿ äàííîãîðåæèìà èçìåðåíèé. Ïðè èçìåðåíèè â íàíîñåêóíä�íîì äèàïàçîíå äëèòåëüíîñòåé èìïóëüñîâ ó÷åò ýêñè�òîí-ýêñèòîííîé àííèãèëÿöèè ïðèâîäèë áû ê óìåíü�øåíèþ âðåìåíè æèçíè ýêñèòîíà è âåëè÷èíû íåëè�íåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà [18, 21, 28, 29℄, òîãäàêàê ý��åêò, íàáëþäàåìûé â íàøåé ðàáîòå, íàîáî�ðîò, ïðèâîäèò ê ðîñòó íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îò�êëèêà äëÿ íàíîñåêóíäíûõ äëèòåëüíîñòåé èìïóëü�ñîâ. Òàêèì îáðàçîì, ý��åêò ýêñèòîí-ýêñèòîííîé àí�íèãèëÿöèè íå ìîæåò îïèñàòü íàáëþäàåìîå ïîâåäå�íèå íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà ìîëåêóëÿðíûõJ-àãðåãàòîâ.Îäíèì èç íàèáîëåå âåðîÿòíûõ äîïîëíèòåëüíûõêàíàëîâ ðåëàêñàöèè, êîòîðûé ìîæåò ïðèâåñòè ê íà�áëþäàåìîìó ïîâåäåíèþ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îò�êëèêà, ÿâëÿåòñÿ îáðàçîâàíèå àâòîëîêàëèçîâàííûõñîñòîÿíèé ýêñèòîíà [30℄. Ïðîÿâëåíèå àâòîëîêàëèçà�öèè ýêñèòîíîâ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ íàáëþäà�ëîñü â ìîëåêóëÿðíûõ J-àãðåãàòàõ ïñåâäîèçîöèàíè�íà [31�33℄ è â àãðåãàòàõ êðàñèòåëåé TDC [34℄ ââèäå ïèêà �ëóîðåñöåíöèè, ñìåùåííîãî â íèçêî÷àñ-òîòíóþ îáëàñòü ñïåêòðà. Â ðàáîòàõ [31; 32℄ èññëå�äîâàëàñü äèíàìèêà àâòîëîêàëèçîâàííûõ ñîñòîÿíèéè áûëî îáíàðóæåíî, ÷òî ñòîêñîâ ñäâèã ïèêà �ëóî-ðåñöåíöèè ðàñòåò ñî âðåìåíåì, à çàòóõàíèå �ëóî�ðåñöåíöèè âáëèçè J-ïèêà ÿâëÿåòñÿ íåìîíîýêñïîíåí�öèàëüíûì. Àíàëîãè÷íûé ïèê �ëóîðåñöåíöèè òàê�æå íàáëþäàëñÿ äëÿ J-àãðåãàòîâ ïñåâäîèçîöèàíèíàïðè êîìíàòíûõ òåìïåðàòóðàõ [22℄. Íàêîíåö, â óñëî�âèÿõ íàøèõ ýêñïåðèìåíòîâ ïðè âîçáóæäåíèè ïëå�íîê J-àãðåãàòîâ òèàêàðáîöèàíèíîâîãî êðàñèòåëÿ íàäëèíå âîëíû � = 580 íì íàáëþäàëàñü �ëóîðåñöåí�öèÿ â îáëàñòè 650�700 íì. Íà ðèñ. 2 øòðèõïóíêòèð�íûìè ëèíèÿìè èçîáðàæåíû ñïåêòðû �ëóîðåñöåíöèè554



ÆÝÒÔ, òîì 126, âûï. 3 (9), 2004 Óñèëåíèå ðåçîíàíñíîãî ïðîñâåòëåíèÿ J-àãðåãàòîâ : : :
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�èñ. 6. Òðåõóðîâíåâàÿ ìîäåëü, ïîñòðîåííàÿ äëÿîïèñàíèÿ íåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà ìîëåêó-ëÿðíûõ J-àãðåãàòîâïëåíîê, ñîäåðæàùèõ J-àãðåãàòû òèàêàðáîöèàíèíà,ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå. Ñëåäóåò çàìåòèòü, ÷òîâ ýòèõ èçìåðåíèÿõ èñïîëüçîâàëèñü òå æå ïëåíêè, ÷òîè â íåëèíåéíî-îïòè÷åñêèõ èçìåðåíèÿõ, îïòè÷åñêàÿïëîòíîñòü êîòîðûõ äîñòèãàëà ïî÷òè 1.0 îïòè÷åñêèõåäèíèö. Ïîýòîìó �ëóîðåñöåíöèÿ ñâîáîäíûõ ýêñèòî�íîâ â J-àãðåãàòàõ, èìåþùàÿ, êàê ïðàâèëî, ñòîêñîâûéñäâèã ïîðÿäêà íåñêîëüêèõ åäèíèö íàíîìåòðîâ, áûëàñèëüíî ïîäàâëåíà èç-çà ðåàáñîðáöèè. Ïî ýòîé ïðè�÷èíå, ïî-âèäèìîìó, ìû ñìîãëè óâèäåòü òîëüêî äàëå�êîå êðûëî �ëóîðåñöåíöèè, îáóñëîâëåííîå èçëó÷åíè�åì ýêñèòîíîâ èç àâòîëîêàëèçîâàííûõ ñîñòîÿíèé.Ìåõàíèçìîì ëîêàëèçàöèè ýêñèòîíîâ â ìîëåêó�ëÿðíûõ J-àãðåãàòàõ ÿâëÿåòñÿ èçìåíåíèå ëîêàëüíîéñòðóêòóðû ìîëåêóëÿðíîãî àãðåãàòà ïðè îáðàçîâà�íèè ýêñèòîíà, íàïðèìåð, âñëåäñòâèå èçìåíåíèÿ ïî�ñòîÿííîãî äèïîëüíîãî ìîìåíòà ìîëåêóë êðàñèòåëÿ,ñîñòàâëÿþùèõ àãðåãàò ïðè îïòè÷åñêîì âîçáóæäå�íèè [23; 35℄. Ïðè ýòîì íàðóøàåòñÿ òðàíñëÿöèîííàÿñèììåòðèÿ àãðåãàòà, ÷òî ïðèâîäèò ê íåâîçìîæíî�ñòè ðàñïðîñòðàíåíèÿ ýêñèòîíà âäîëü àãðåãàòà. Òà�êèì îáðàçîì, ýêñèòîí îêàçûâàåòñÿ àâòîëîêàëèçîâàííà íåêîòîðîì ó÷àñòêå ìîëåêóëÿðíîãî àãðåãàòà. Ïî�ñêîëüêó ýíåðãèÿ ýêñèòîííîãî ñîñòîÿíèÿ îïðåäåëÿåò�ñÿ, â îñíîâíîì, ýíåðãèåé âçàèìîäåéñòâèÿ ñîñåäíèõìîëåêóë â àãðåãàòå J , âñëåäñòâèå èçìåíåíèÿ ñòðóêòó�ðû ýíåðãèÿ âçàèìîäåéñòâèÿ J òàêæå èçìåíÿåòñÿ, ÷òîïðèâîäèò ê ñìåùåíèþ àâòîëîêàëèçîâàííîãî ýêñèòîí�íîãî ñîñòîÿíèÿ íèæå äíà ýêñèòîííîé çîíû. Êðîìåòîãî, âàæíûì îáñòîÿòåëüñòâîì ÿâëÿåòñÿ óâåëè÷åíèåâðåìåíè æèçíè ëîêàëèçîâàííîãî ýêñèòîííîãî ñîñ-òîÿíèÿ ïî ñðàâíåíèþ ñ äåëîêàëèçîâàííûì, íàáëþ�äàâøååñÿ â [31, 32℄. �îñò âðåìåíè æèçíè ÿâëÿåòñÿñëåäñòâèåì åãî ïðîïîðöèîíàëüíîñòè äëèíå óïîðÿäî�÷åííîãî ó÷àñòêà àãðåãàòà, íà êîòîðîì ëîêàëèçîâàíýêñèòîí [10℄. Â ýêñïåðèìåíòàõ [31; 32℄ âðåìÿ æèçíèëîêàëèçîâàííîãî ýêñèòîíà ïî ïîðÿäêó âåëè÷èíû ñî�ñòàâëÿëî 1�10 íñ.

Ïîñòðîèì òðåõóðîâíåâóþ ìîäåëü äëÿ àíàëèçàíåëèíåéíî-îïòè÷åñêîãî îòêëèêà ìîëåêóëÿðíûõJ-àãðåãàòîâ ñ ó÷åòîì äîïîëíèòåëüíîãî êàíàëàðåëàêñàöèè (ðèñ. 6). Çäåñü g � îñíîâíîé óðîâåíü,e � óðîâåíü âîçáóæäåíèÿ ñâîáîäíûõ ýêñèòîíîâ, a �óðîâåíü àâòîëîêàëèçîâàííûõ ýêñèòîíîâ, A � êîíñ-òàíòû ðåëàêñàöèè äëÿ ñîîòâåòñòâóþùèõ êàíàëîâðàñïàäà, ïðè÷åì ðåëàêñàöèÿ Aea ÿâëÿåòñÿ íåðà-äèàöèîííîé, à èçëó÷åíèå ñ ÷àñòîòîé ! ðåçîíàíñíîïåðåõîäó e�g.Ñèñòåìà áàëàíñíûõ óðàâíåíèé äëÿ òàêîé ìîäåëèèìååò âèädNedt = � (Aeg +Aea)Ne + Ib�N; (11)dNgdt = AagNa +AegNe � Ib�N; (12)dNadt = �AagNa + AeaNe; (13)ãäå �N = Ng � Ne � ðàçíîñòü çàñåëåííîñòåé,N � Ng +Ne +Na � êîíöåíòðàöèÿ ÷àñòèö. Àíàëî�ãè÷íî ñëó÷àþ äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû íàõîäèì ðàç�íîñòü çàñåëåííîñòåé äëÿ ìàëûõ âðåìåí:�N(t) = N (1� 2Ibt) : (14)Â ýòîì ñëó÷àå ýâîëþöèÿ ñèñòåìû çàäàåòñÿ íà�÷àëüíûìè óñëîâèÿìè, ïðè êîòîðûõ çàñåëåíî òîëüêîîñíîâíîå ñîñòîÿíèå, à ïåðåõîäîâ ïîä äåéñòâèåì èç�ëó÷åíèÿ íà äîïîëíèòåëüíûé óðîâåíü a íåò, ïîýòîìóðåøåíèå ñîâïàäàåò ñ ðåøåíèåì äëÿ äâóõóðîâíåâîéñèñòåìû. Äëÿ äëèííûõ èìïóëüñîâ, ðåøèâ ñòàöèîíàð�íóþ çàäà÷ó, ïîëó÷àåì ðàçíîñòü çàñåëåííîñòåé äëÿòðåõóðîâíåâîé ñèñòåìû:�N = N1 + 2Ib�t � N (1� 2Ib�t) ; (15)à ñîîòíîøåíèå êîý��èöèåíòîâ íåëèíåéíîãî ïîãëî�ùåíèÿ äëÿ êîðîòêèõ è äëèííûõ èìïóëüñîâ ïðèíè�ìàåò âèä �st�p = �ttp : (16)Çäåñü �t = 1=At, ãäå At îïðåäåëÿåòñÿ âûðàæåíèåìAt = 2Aag Aea +AegAea + 2Aag : (17)Åñëè âîçáóæäåííûé óðîâåíü e íå ðàñïàäåòñÿ íà äî�ïîëíèòåëüíûé óðîâåíü a (Aea = 0), òî At = Aegè ñèñòåìà âåäåò ñåáÿ êàê äâóõóðîâíåâàÿ ñ ñîîòâåò�ñòâóþùåé ñêîðîñòüþ ðåëàêñàöèè. Â ïðîòèâîïîëîæ�íîì ñëó÷àå, êîãäà ðåëàêñàöèÿ ñ óðîâíÿ e íà óðî�555



�. Â. Ìàðêîâ, À. È. Ïëåõàíîâ, Ç. Ì. Èâàíîâà è äð. ÆÝÒÔ, òîì 126, âûï. 3 (9), 2004âåíü a ÿâëÿåòñÿ áûñòðîé ïî ñðàâíåíèþ ñ îñòàëüíû�ìè êàíàëàìè ðàñïàäà (Aea � Aeg ; Aag), íåëèíåé�íî-îïòè÷åñêèé îòêëèê ñèñòåìû öåëèêîì îïðåäåëÿ�åòñÿ ÷åðåç êîíñòàíòó ðåëàêñàöèè äîïîëíèòåëüíîãîóðîâíÿ At = 2Aag. Êàê óæå áûëî óêàçàíî âûøå,äëÿ ìîëåêóëÿðíûõ àãðåãàòîâ ðåëàêñàöèÿ àâòîëîêà�ëèçîâàííîãî ñîñòîÿíèÿ (äîïîëíèòåëüíûé óðîâåíü)ÿâëÿåòñÿ áîëåå ìåäëåííîé, ÷åì ðåëàêñàöèÿ óðîâ�íÿ ñâîáîäíûõ ýêñèòîíîâ (âîçáóæäåííûé óðîâåíü).Â ýòîì ñëó÷àå ïîâåäåíèå ñèñòåìû ïðåäñòàâëÿåò ñî�áîé èçâåñòíûé ý��åêò ¾îïòè÷åñêîé íàêà÷êè¿, êîòî�ðûé áëàãîäàðÿ íàêîïëåíèþ çàñåëåííîñòè íà äîïîë�íèòåëüíîì óðîâíå ïðèâîäèò ê ñóùåñòâåííîìó óâåëè�÷åíèþ ïðîñâåòëåíèÿ ñðåäû äëÿ äëèííûõ èìïóëüñîâèëè íåïðåðûâíîãî èçëó÷åíèÿ, ÷òî è íàáëþäàåòñÿ âíàøèõ ýêñïåðèìåíòàõ.Òàêèì îáðàçîì, çíà÷åíèå �t � 3:5 í, ïîëó÷åííîåâûøå èç ñðàâíåíèÿ íàøèõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàí�íûõ äëÿ êîý��èöèåíòîâ íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿJ-àãðåãàòîâ äëÿ êîðîòêèõ (50 �ñ) è äëèííûõ (5 íñ)èìïóëüñîâ, õàðàêòåðèçóåò íå âðåìÿ æèçíè ñâîáîä�íîãî ýêñèòîííîãî ñîñòîÿíèÿ � , êîòîðîå ñóùåñòâåí�íî ìåíüøå äàííîé âåëè÷èíû, à íåêîòîðîå ¾ý��åê�òèâíîå¿ âðåìÿ æèçíè àâòîëîêàëèçîâàííîãî ýêñèòî�íà (ñì. �îðìóëó (17)). Äëÿ áîëåå ïîäðîáíîãî îïè�ñàíèÿ íàáëþäàåìîãî ý��åêòà íåîáõîäèìû ýêñïåðè�ìåíòàëüíûå äàííûå î âåëè÷èíàõ Aeg , Aea è Aag , ÷òîÿâëÿåòñÿ ïðåäìåòîì íàøèõ äàëüíåéøèõ èññëåäîâà�íèé. 4. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÏîëó÷åíû J-àãðåãàòû òèàêàðáîöèàíèíîâîãî êðà�ñèòåëÿ ñ ïèêîì ýêñèòîííîãî ïîãëîùåíèÿ â îáëàñòè630 íì, ÷òî ñîâïàäàåò ñ äëèíîé âîëíû ãåíåðàöèèâòîðîé ãàðìîíèêè �åìòîñåêóíäíîãî �îðñòåðèòíîãîëàçåðà. Èçìåðåíèÿ êîý��èöèåíòà íåëèíåéíîãîïîãëîùåíèÿ, ïðîâåäåííûå ìåòîäîì ïðîäîëüíîãîñêàíèðîâàíèÿ ñ èñïîëüçîâàíèåì �åìòîñåêóíäíûõè íàíîñåêóíäíûõ èìïóëüñîâ âîçáóæäàþùåãî èçëó�÷åíèÿ, ïîêàçàëè ðîñò êîý��èöèåíòà íåëèíåéíîãîïîãëîùåíèÿ ñ óâåëè÷åíèåì äëèòåëüíîñòè èìïóëüñà.Ïðîâåäåííûé àíàëèç ïîëó÷åííûõ ðåçóëüòàòîâ ñïîìîùüþ äâóõ- è òðåõóðîâíåâûõ ìîäåëåé ñâè�äåòåëüñòâóåò, ÷òî ó÷åò äîïîëíèòåëüíîãî óðîâíÿ,îáóñëîâëåííîãî îáðàçîâàíèåì àâòîëîêàëèçîâàííûõýêñèòîííûõ ñîñòîÿíèé, äàåò õîðîøåå êà÷åñòâåííîåñîãëàñèå ñ íàáëþäàåìûì ý��åêòîì. Íàêîïëåíèåýêñèòîíîâ â àâòîëîêàëèçîâàííûõ ñîñòîÿíèÿõ ïðè�âîäèò ê ñóùåñòâåííîìó ðîñòó ïðîñâåòëåíèÿ ñðåäûïðè âîçäåéñòâèè íàíîñåêóíäíûìè èìïóëüñàìèëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ.
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