
Анали з  полученных соотношений показывает ,  что пространственная  
зависи мость  и ( т, | )  качественно носит такой ж е  характер ,  как  и в слу­
чае  Ro =  0 .
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Ф А З О В Ы Й  ОТК ЛИК  РАСТВОРОВ К РАСИТ ЕЛЕ Й,  
И Н Д У Ц И Р У Е М Ы Й  ПЕР ЕХ ОД АМИ М Е Ж Д У  В О З Б У Ж Д Е Н Н Ы М И  

Э Л Е К Т Р О Н Н Ы М И  состояниями
П еревод  молекул в возбужденное  состояние с помощью оптической 

подкачки и р е а л и з а ц и я  нелинейных эф фект ов  за  счет переходов между  
возб уж денн ыми энергетическими уровнями пре дста вляю т  интерес в св я­
зи с развитием методов оптической об работки информации.  Управление 
эффективностью нелинейных процессов при этом м ож ет  осуществляться  
независимым световым пучком,  от которого,  в общем случае,  не требу ет­
ся высокая  степень когерентности и монохроматичности.  Так,  в р а б о ­
те [I] была  р еализ ов ана  с а м од и фрак ци я  излучения  в растворе  кр а с и ­
теля  родамин 6Ж ,  обуслов ленн ая  поглощением с возбужденного  синг- 
летного уровня  молекул (X =  1,06 м к м ) ,  и пок аза на  зав исимость  э ф ф е к ­
тивности самоди фр ак ци и от интенсивности оптической подкачки в основ­
ную полосу поглощения (X =  0,53 мкм ) .

Н а м и  исследовано светоиндуцированное  изменение п ок аза тел я  пре­
ломления (фазовой отклик)  растворов  красителей,  вызванн ое  пе ре ход а­
ми м е ж д у  во зб уж де нны ми  уровнями молекул.  А нал из  проводился  для  
красителей,  м оде ли руемых наиболее типичными трех- (S 0 — S i - S 2) и 
четырехуровневой (S 0 — Si — T t — T2). схемами.  Н а р я д у  с резонансным 
механизмом вследствие  низкого квантового выхода  люминесценции в 
возбужденном к ан ал е  у ч и тывалась  тепл ов ая  нелинейность.

Р ассмотр и м следую щую схему взаимодействия:  оптическая  подкачка  
(интенсивность I 0, частота  соо) настроена  в полосу пог лощения основного 
синглет-синглетного перехода  S 0 — S b а волны, уч аст вующ ие в нелиней­
ном процессе,  (интенсивность / ,  частота  со) вы зы в а ю т  переходы молекул 
в возбужд енн ом синглетном ( S i— S2) либо триплетном ( T i — T2) каналах .  
Решение  системы кинетических уравнений д л я  населенностей энергети­
ческих уровней Ni  в стац ион арн ом р е ж и м е  взаимо дейст вия  в этом слу ­
чае  можн о представить  в виде:

N I =  N (BoJo/vp2i -f- I ) ( B 32I / v p 32 -р  I ) /К ,
N 2 =  N ( В [2Iolvp2i) (B 32IIvps2 +  I ) /К ,  ( I)

Ns  =  N  (В l2B 23IoI / v zp2ip3P_) I К,  

где N  =  Ni  -р N 2 -)- N 3, К  =  I -р (612  -р B 2i ) Io/vp2\ +  B 32I I v p 32 -р ( В 12603 -р 
- f  ( B a  +  S 2I) B 32) IoI /v2p 2 ip32 Для трехуровневой модели ( S 0 - S i - S o )  и

N i  = N  (BnJo/v (p2i -р р23) +  \ )  (Bit3I I v p i3 Д- I )РК,
N 2 =  N  ( В I2IoIv (р2{ -(- р2з ) ) (Bii3I I v p i3 +  I ) /К,

N 3 =  N  ( В I2IoIv (р2\ -J- рзз ) ) ( B i3I I v p i3 -р I ) рзз/рзіК,
N i =  N  ( В I2B 3J 0I Iv2 (р21 +  р2а) Рьз)р-гз/PsiK,

где N  — Ni  -(- N 2 -f- N 3 -р N  4 , К — I -f- ( S )2 ( I -Tp23I P зТ) -р 6 2і) /  о/и (p2i~\~ Рзз) -р 
-р B i3I Ivp i3 -)- (Bi2B 3iP23Ip3I -р (6із(1 -р PisIp3T) -р 6 2i ) B i3) I 0I Iv2 (р2 \ -р



+  Р2з)Різ д ля  четырехуровневой модели кра си те ля  (S 0 — Si — T 1 -  T2). 
Зд есь  N  — число молекул в единице объема,  p v  —  с у м м а р н а я  ве роят ­
ность спонтанных и без ызлуч ательны х переходов в к а н а ле  І — /, 
V =  с/п  — скорость света  в среде.  Ко эф фиц и ен ты  Эйнштейна  B 12 и S 2I 
определяю тся  на частоте  подкачки coo, a B 2з(34> и B 32(Zl3) —  на  смещенной 
частоте  со.

При на хожде нии фазового  отклика  раствора  кра си те ля  учтем, что

комплексный п ок аза те ль  преломления среды щ;, =  Hii +  іхц,  обуслов ­
ленный резонансными переходами в к а н а ле  І — /, опр ед еляется  в ы р а ж е ­
нием [2 ]:

п ц  И  =  M  N  -  N j Qji (со)), (3)

где Qij  =  Qij +  iBij,  ©г.;(со) связаны  дисперсионными соотношениями с 
ко э фф ициен та ми  Эй нш те йн а  S i j ( co) . С учетом ( I )  — (3) имеем следу ю­
щие в ы р а ж е н и я  д л я  комплексного по к аза те ля  пр елом ления  среды, обус­
ловленного перехо да ми в к а н а л а х  Si  — S 2 я  T 1 — T2.

/C23 =  /I23 +  ск23 =  X0Z0 (9-23 (B32I /  vp32 -J- I ) Q32B 231 / Vр 32) / v  р 21 К, (4) 

,1з і  — п з і  Ф~ Cx34 =  X0 Z0 ( 0 34 (Bi 3I/ Vp i3 + 1 )

— Qi 3B3i I f v p i3) p 23/ p s i v ( p 2l +  р 23) К,  (5)

где хо =  N i i c B l2l2v  — линейный коэффи циент  экстинкции.  При интенсив­
ностях I =  0 из (4) ,  (5) имеем нач аль ное  значение  п о к аз ате л я  пр елом­
ления ,  отвечающее  наве де нному  поглощению с уровня  S t (Ti):

CC23 =  х о0 , 3 10Z iv p 21 +  ( S 12H-B21) I0), (6 )

се34 == x o0 34Zop 23/ р 31 (v (P21 -)- P23) +  ( B 12 (I ~г P23/ P31) +  B 21) I0). (7)

Соответственно изменение п о к аз ате л я  преломления,  связанное  с перехо­
дам и  в во збуж де нн ом  кан але :

A n 3̂ A n 23 —j— /Ax2з — х 0 S 23Z0Z ( 0 23 B 13I 0 ф-

+  032 (и°21  Ф- ( B i 2 +  B 21) I0) )/V-  P 21P 32 (Vp21 +  ( S 12 +  B 21) Z0) Z(, (8)

Acc34 =  Acc34 с ' А х 34 =  X0 S 34 Z0Z ( 0 34 B 1 2 I0P23/ р31 +

H- 043 (v ( р21 Ф Рзз) Ф” (B 12  (I ф- P23/ P 31) Ф" S 21) Z0)) P23/ P 31V- (р21 ф-
Ф" P2з) Р аз (v  (Р21 4-  P23) +  (B 12  (I +  P23/ P 31) +  B 21) I0) К ■ (9)

Тепловое  изменение  п о к а з а те л я  преломления,  выз ванное  безызлуча- 
тельными переходами в к а н а л е  с — /, в условиях ади абатического  на гр е ­
ва среды можно оп реде ли ть  в ы ра ж ени ем :

Anfi =  N j  (I — P1 г) P1-; A coZ ( d n / d T ) /Co,  (10)

где и,,  — ква нтовый выход люминесценции,  Cp — теплоемкость  единицы 
объема,  t — время,  d n / d T  — термооптический коэффициент .  При этом 
надо иметь в виду, что поглощение  излучения  в к а н а л е  S t - S 2 ( T 1— T2), 
м еня я  населенность нижнего  ур овня  S 1 (T j), изменяет  т а к ж е  и те пл овы ­
деление  в к а н а ле  S 0 — S t. В отличие  от резонансного  фазового  отклика  
тепловое  изменение п о к а з а те л я  пр еломления  вследствие  его слабой 
спектральной селективности будет о пр ед ел ять ся  тепловыделением в 
обоих сп ек трал ьн ых  ка н а ла х .  С учетом ( I ) ,  (2) и (10) имеем:

A n 7 - A n f 2 +  A n r23 — -  XnB 23I0I ia0 (I — р 21) B 1J 0I v p 32 —

- . - о  (I -  Li32) ( I +  ( S 12 +  B 2 1 ) I J v p 2 1) ) / ( v p 21 ■ +  (B 12 +  S 21) I0) К  ( И )
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д ля  трехуровневой и

Atir =  A n 7l2 -г А/?з4 =  — хп S34 /„/ (о,, ( I — р21) B lJ nZvpn  —

- - 0 ( 1 — 14з) (I -т- (B 12 (I H- P 23/ ряi) ! S 21) I J v ( p 21 +  р 23))) X

X Р-із/Рзі (v (Pu  +  Роз) ( S 12 (I -г  Р*я/Pai) +  S 21) I 0) К  (12)

д ля  четырехуровневой модели красителя ,  где o0=2u)o  (dn /dT)  t /cCp, а  =  
=  2(о (d n /d T )  t/cCp. Причем в ф о р м у л а х  (11),  (12) при рассмотрении теп­
ловыде лени я  в основном к ан ал е  A n \ 2 остав лена  только  та его часть,  к о ­
т орая  связа на  с переходами м е ж д у  возб ужд енн ыми энергетическими 
уровнями.

Из  а н а л и з а  в ы раж ен и й (8),  (9) ,  (11),  (12) д ля  резонансного An23f34)
T  Tи тепловых А/г 12, A n 2з(34> изменений по к аз ате ля  прело мления следует  

их насыщение при интенсивности излучения  в возб ужд енном к а н а ле

12—з =  (Vpoij T ( B 12 +  S 21) I0) V P 32/ (Bs2Vp21- ( B 12B 2J r ( B 12 J B 21)B 3J I 0), (13)

1'з—4 =  (v (р21 +  р 2Я) ( S 1 о (I 4- ро3/ р 31) -f- S 21) I J v p n / (B 13V X
X  (роI -; P 2з) 4~ ( S 12S 34P 23/ psl — (B12 (I -j- p 2s/ p s i ) - -  S 21) S 43) I0, (14)

при которой компоненты фазового  от кл ик а  достигают половину от своего 
ма кс има льно го  значения .  Из  (13),  (14) видно, что интенсивность на сы ­
щения возбужде нного  к а н а л а  зависит  от интенсивности оптической под ­
качки в основном канале .  При небольших интенсивностях подкачки 
/ о С  Vp21IS ,2(21)(Io <С v ( p 21 4- Р23) P31/PzsB 12(21)) интенсивность насыщения 
к а н а л а  S i — S 2CSi — T2) I 2- з<з-4) =  Урз2(43)/В32(43) опред еляет ся  в ы н у ж д е н ­
ными перехо да ми только  с верхнего  энергетического уровня  S 2(S2). 
Т а к а я  ситуация  связан а  с тем, что при м а л ы х  интенсивностях подкачки 
уровень S 1( S 1) слабо  за селен по сравнению с основным энергетическим 
состоянием S 0, и с ростом интенсивности излучения в к а н а л е  S i — S 2(S i— 
— S2) происходит  постоянный приток  частиц с уровня  S 0 на уровень 
S 1(Si ) ,  населенность которого остается  неизменной.  С ростом интенсив­
ности подкачки переход So — S 1 начин ает  просветляться ,  приток частиц 
в систему уровней S 1 — S 2(Si — S2) сок ращ ается ,  и нас ыщение в о з б у ж ­
денного  к а н а л а  будет определят ься  вынуж денны ми переходами из обоих 
во зб уж д ен ны х состояний. При  больших интенсивностях подкачки,  когда 
к а н а л  So — Si полностью просветляется ,  ф орм улы  (13),  (14) даю т соот­
ношения

12—3 =  (B 12 4-  S 21) Vp32/ ( B 1 2 B 23 +  (S 12 4" S 21) S 32), (13)

Аз—4 =  (В12( I 4" Po3Zp31) 4- S 21) vpis/ (B 12 S 34 р 23/ р 31 4~
4“ ( S 12 (I +  Ро3/ р 31) 4~ S 21) S 43), (16)

которые при условии эффективного  за селен ия  уровня  S 1( S 1) ( B 12) ^  S 21, 
р23 >■ psi) аналогичны в ы р а ж е н и ю  для  двухуровневой модели среды 
Arac =  Vp2il ( S 12 4~ S 21) .

С к аз ан но е  илл юстрируется  на рис. I, где пре дстав лены зависимости 
отдельных компонент  фазового  откл ика  раствор а  кра си те ля  от интен­
сивности излучения  в возб ужд енн ом к а н а л е  I, рассчи танны е д ля  трех­
уровневой модели среды при ра зл ич ны х интенсивностях подкачки.  
Ш тр и х ам и  на кривых отмечены интенсивности на сы щ ен ия  / 2—з (13).  
В расче та х  предполагалось ,  что воз буж дени е  осущес твляетс я  в центр 
полос поглощения So — S 1 и S 1 — S 2 д л я  среды с гауссовой формой з е р ­
кал ьн о-симметричных полос  пог лощения и исп ускания  при стоксовом 
сдвиге в 1,6 полуширины контура,  (d n / dT)  C f  =  — КХ4 Д ж -1 см3, t =  
=  IO-8 с, 11 =  1,36, psjpai  =  ЮО, (.I2I =  0,5, (132 =  6,25 IO-4, A23 =  2Ai2 =
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Рис. I. Зависимости резонансного PeAп2з (a), I m k n i 3 (6) и теплово­
го A n j 2 (в) ,  A n23 (г) изменения показателя  преломления от интен­
сивности излучения в возбуж денном кан ал е  Si-— S 2 при интенсив­
ности подкачки /о =  О,I ( I ) ,  I (2), 10 (5). Интенсивности нормирова­

ны на величину Iuac =  v p 2\ l ( B 12+ B 21)

=  I мкм,  АА-23 =  4 АА-12 =  ЮО нм (Xij и AXij — центр и полуш ирина  поло­
сы по глощени я в к а н а ле  І — / ) .

Теперь рассмотрим за вис имо сть  фа зо во го  от к л и к а  раствора  кр а с и ­
теля  от интенсивности излучения  в основном к а н а л е  So — S 1. К а к  с л е ­
дует  из в ы р а ж е н и й  ( 1 1 ), ( 1 2 ), тепловое  изменение п о к а з а те л я  преломле-

T  Tния в основном An  12 -и во зб ужд енн ом  А«23(34) к а н а л а х  монотонно м е ­
няется  с ростом интенсивности подкачки,  н а с ы щ а яс ь  при интенсивно­
стях,  п р е в ы ш а ю щ и х  интенсивность на сы щен ия  основного перехода:

/ l _ 2  =  (I -f- B 32I / Vp3o) Vp2 1 / ( B 12j T В  2 1 -{-( B 1 2 B 23 j T  ( B 12  jT B 21)  B 32)  I  Zvp32) (17)

для  трехуровневой и

11—2 = ( 1 4 - B i 3I / v p i3) v (p 21 P23)/ ( B 12 (I -f- р 23/ р 31) -f- S 2I Т~
T  (B 12  B31 р 23/ р 31 T  (B 12 (I T- P23Zlhi)  -b B 21) Bi3) I / v Pi3) (18)

14



четырехуровневой схемы, при ко ­
торых поглощение в основном к а ­
нале  Xi2 умень ш ается  в два  раза .
В то ж е  время характер  поведе­
ния резонансного фазового  о т к л и ­
ка Л«23(34) зависи т  от интенсивнос­
ти и отстройки частоты излучения  
в возб уж де нном к ан але  относи­
тельно контуров поглощения и 
испускания .  Так,  д л я  частоты 
излучения С0> 0323(34) или CO <  03 32(43) 
имеет  место монотонная  з а в и с и ­
мость фа зо вого  отклика.  При в ы ­
полнении условия

023 >  I 032 I ( ( 6 l 2 -(- 6 2і ) / 6 І2) ( I -f- 

-f- В 33,1 /vpsz) /  (2 —)— (2Вз2 +

+  6 і26 2з / ( 6 і2 +  В2і) К /о р з г ) , (1 9 )

034 >  I 043 I ( ( 6 і 2( I -f" Ргз/рзі) -f-

+  6 2l ) / 6 i2) (I  -(- 643/ / 1Ш43) Рзі/

/ргз(2 -)-(2643  -f- 612634Р23/Р31 X 

X ( 612 (1  +  ргз/рзі) +  621) ) І/'оріз)

(2 0 )

(длина  волны л е ж и т  м е ж д у  конту­
рами полос  поглощения и испус­
кания)  зав исимость  Дя2з(34>(/о) носит немонотонный характе р .  Причем,  
если 0 2 3 >  I  ©32 I  (612 -)-621) / 612 , 0 3 4 >  I 043 I ( 6 i2 ( I —)—р2з/Рзі) +  6 21) Р31/Р23612, 
то ф азо вы й отклик Ап 2з(щ о б р ащ а е т ся  в нуль при интенсивности

Io =  — 0320Р21/  ( 6 12023 +  (612  -)- 621) 032) ,  (2 1 )

/о =  — 043О(р21 +  р2з) /  (6і2©34р2з/рзі + ( 6 )2(1 -{- Р2з/Рз1 ) + ^ 2l) 04з) (22)

для  трех- и четырехуровневой схемы соответственно.  Ук аза нн ые  особен­
ности зависимости резонансного от кли ка  ра ств ора  красите ля  от интен­
сивности подкачки ил люстрируются  на  рис. 2. Там  ж е  отмечены зн аче ­
ния интенсивности н асыщ ен ия  I 1IaI 2 (17) .  Уменьшение  интенсивности н а ­
сыщения в основном к а н а л е  с ростом интенсивности в возбужденном 
объясняе тс я  уменьшением числа  частиц в системе уровней S 0 — S 1 за  
счет их отток а  на верхний энергетический уровень S 2 (T2).

Таки м  образом,  проведенные расчеты показыва ют,  что оптическая 
подкачка  в к а н а ле  S 0 — Si влия ет  на резонансные характе рис тики воз­
бужденного  синглетного,  триплетного ка н а ло в  и позвол яет  осуществить 
некогерентное  упр авление  нелинейно-оптическими свойствами растворов 
красителей,  обусловленными поглощением с воз бужд ен ны х уровней м о ­
лекул.
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A n 23I x 0

Рис. 2. Зависимости резонансного изме­
нения показателя преломления R eA n 23 от 
интенсивности подкачки при отстройке 
частоты излучения в канале  S 2— S 3 в 
длинноволновую область относительно 
полосы поглощения на половину (о) и 
одну (б) полуширину контура и интен­

сивности / = 1 0  ( / ) ,  IO2 (2),  IO3 (3)
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