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ÓÄÊ 535.14ÔËÓÎ�ÅÑÖÅÍÖÈß ÎÄÈÍÎ×ÍÛÕ ÌÎËÅÊÓËÏ�È ÍÀËÈ×ÈÈ ÎÑÖÈËËßÖÈÉ �ÀÁÈÂ.Â. ÔåäÿíèíÀííîòàöèÿÏðîèçâåäåí ÷èñëåííûé ðàñ÷åò �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè îäè-íî÷íîé ìîëåêóëû, âîçáóæäàåìîé ñèëüíûì ñâåòîì íåïðåðûâíîãî ëàçåðà. Ïîêàçàíî, ÷òîîñöèëëÿöèè �àáè íå ïðîÿâëÿþòñÿ â �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ, íî íàáëþäàþòñÿâ çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðà Ìàíäåëÿ îò âðåìåííîãî èíòåðâàëà t .Êëþ÷åâûå ñëîâà: �óíêöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ, �ëóîðåñöåíöèÿ îäèíî÷íîé ìîëåêóëû,îñöèëëÿöèè �àáè, ïàðàìåòð Ìàíäåëÿ. ÂâåäåíèåÇà ïîñëåäíåå âðåìÿ ìåòîäû ñïåêòðîñêîïèè îäèíî÷íûõ ìîëåêóë, ïðåäîñòàâëÿþ-ùèå áîëüøèå âîçìîæíîñòè äëÿ èññëåäîâàíèÿ ñëîæíûõ îðãàíè÷åñêèõ ìîëåêóë, ïî-ëó÷èëè øèðîêîå ðàñïðîñòðàíåíèå. Â ÷àñòíîñòè, îíè ïîçâîëÿþò èññëåäîâàòü êâàí-òîâóþ äèíàìèêó ñëîæíûõ îðãàíè÷åñêèõ ìîëåêóë ïðè êîìíàòíûõ òåìïåðàòóðàõ.Â ýêñïåðèìåíòå èññëåäóåìûå ìîëåêóëû ïîìåùàþò â ñïåöèàëüíûå ìàòðèöû, îáåñ-ïå÷èâàþùèå ñîõðàíåíèå îïòè÷åñêèõ ñâîéñòâ ìîëåêóë è èõ ïðîñòðàíñòâåííóþ ëîêà-ëèçàöèþ. Âîçáóæäåíèå ìîëåêóë îñóùåñòâëÿåòñÿ ñ ïîìîùüþ íåïðåðûâíîãî ëàçåðà,îäíîâðåìåííî ïðîèçâîäèòñÿ ðåãèñòðàöèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè â îïðåäåëåííîìñïåêòðàëüíîì èíòåðâàëå. Ïîëó÷åííàÿ âðåìåííàÿ ïîñëåäîâàòåëüíîñòü îòñ÷åòîâ, ñî-îòâåòñòâóþùèõ èñïóùåííûì �îòîíàì, ñîäåðæèò èí�îðìàöèþ î êâàíòîâîé äèíà-ìèêå ìîëåêóëû.Èçâëå÷åíèå èí�îðìàöèè ñ ïîìîùüþ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ìîæåò ïðîèç-âîäèòüñÿ ðàçëè÷íûìè ìåòîäàìè. Âî ìíîãèõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ðàáîòàõ èçìåðÿåò-ñÿ àâòîêîððåëÿöèîííàÿ �óíêöèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè g(2)(t) , â ðåçóëüòàòå ÷åãîïîëó÷àþò èí�îðìàöèþ î õàðàêòåðíûõ âðåìåíàõ ðåëàêñàöèè â ìîëåêóëå. Äðóãèììåòîäîì ÿâëÿåòñÿ èññëåäîâàíèå ñòðóêòóðû ñâåòà ìîëåêóëû, òî åñòü ðàñïðåäåëå-íèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè âî âðåìåíè. Â áîëüøèíñòâå ýêñïåðèìåíòîâ ñòàâèòñÿáîëåå ïðîñòàÿ çàäà÷à èçìåðåíèÿ ìîìåíòîâ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ è ïàðàìåòðàÌàíäåëÿ, ïðåäñòàâëÿþùåãî ñîáîé êà÷åñòâåííûé êðèòåðèé îòëè÷èÿ ðàñïðåäåëåíèÿ�îòîíîâ âî âðåìåíè îò ðàñïðåäåëåíèÿ Ïóàññîíà. Òåîðåòè÷åñêèé ðàñ÷åò ðàñïðåäå-ëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè áûë ïðîèçâåäåí È.Ñ. Îñàäüêî äëÿ äâóõóðîâíåâîéíàíî÷àñòèöû ñ íåïðåðûâíîé �ëóîðåñöåíöèåé [1℄ è äëÿ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåí-öèè îäèíî÷íîé ìîëåêóëû [2℄. �åøåíèå çàäà÷è î ðàñïðåäåëåíèè �îòîíîâ ïîçâîëèëîîáíàðóæèòü âàæíóþ ñâÿçü ìåæäó äèíàìèêîé ìîëåêóëû è �îòîííîé ñòàòèñòèêîé:êàæäûé ýêñïîíåíöèàëüíûé ïðîöåññ â äèíàìèêå ìîëåêóëû íàõîäèò îòðàæåíèå ÷åðåç¾ñâîþ¿ ïóàññîíîâñêóþ �óíêöèþ â �îðìóëå äëÿ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñ-öåíöèè [1�3℄. �àñ÷åò �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ áûë ïðîèçâåäåí äëÿ ñëó÷àÿ, êîãäàñêîðîñòü âûíóæäåííûõ ïåðåõîäîâ â ìîëåêóëå ìíîãî ìåíüøå ñêîðîñòè 1/T1 ñïîí-òàííîãî èñïóñêàíèÿ �îòîíîâ. Âîçíèêàåò âîïðîñ, êàêîé âèä áóäåò èìåòü ðàñïðåäå-ëåíèå �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè â ñëó÷àå ñèëüíîé ëàçåðíîé íàêà÷êè.



172 Â.Â. ÔÅÄßÍÈÍÅñëè àíñàìáëü ìîëåêóë îáëó÷àåòñÿ êîðîòêèìè ñèëüíûìè èìïóëüñàìè ëàçåðíî-ãî ñâåòà, òî çàâèñèìîñòü èíòåíñèâíîñòè �ëóîðåñöåíöèè îò äëèòåëüíîñòè èìïóëüñàïðîÿâëÿåò îñöèëëÿöèè, íàçûâàåìûå îñöèëëÿöèÿìè �àáè [4℄. Èññëåäîâàíèå îäèíî÷-íûõ àòîìîâ, âîçáóæäàåìûõ ñâåòîì íåïðåðûâíîãî ëàçåðà, îáíàðóæèâàåò îñöèëëÿ-öèè �àáè â àâòîêîððåëÿöèîííîé �óíêöèè g(2)(t) [5℄. Ñîâñåì íåäàâíî îñöèëëÿöèè�àáè áûëè îáíàðóæåíû â àâòîêîððåëÿöèîííîé �óíêöèè, èçìåðåííîé ïî �ëóîðåñ-öåíöèè îäèíî÷íûõ áåëêîâûõ ìîëåêóë [6℄. Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî âåðîÿòíîñòü èñïóñêàíèÿ�îòîíà îñöèëëèðóåò, ÷òî ìîæåò îêàçûâàòü âëèÿíèå íà �óíêöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ �î-òîíîâ, èçìåðÿåìóþ â ýêñïåðèìåíòå.Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ïðîèçâîäèòñÿ òåîðåòè÷åñêèé ðàñ÷åò �óíêöèè ðàñïðåäåëå-íèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè îäèíî÷íîé ìîëåêóëû, âîçáóæäàåìîé ñèëüíûì ñâåòîìíåïðåðûâíîãî ëàçåðà. Äëÿ ðåøåíèÿ ýòîé çàäà÷è ïðèìåíÿåòñÿ ïîäõîä, ðàçâèòûéâ ðàáîòàõ [1�3, 7, 8℄. Âû÷èñëåíèÿ âûïîëíåíû äëÿ äâóõ ñïîñîáîâ ñ÷åòà �îòîíîâ.1. Êîððåëÿòîð ñòàðò-ñòîï�àññìîòðèì â êà÷åñòâå ïðèìåðà ñèñòåìó ýíåðãåòè÷åñêèõ óðîâíåé ìîëåêóëû,èìåþùóþ ýëåêòðîííûå è âèáðîííûå óðîâíè. Âîçáóæäåíèå ìîëåêóëû ñâåòîì íåïðå-ðûâíîãî ëàçåðà îñóùåñòâëÿåòñÿ íà ðåçîíàíñíîé ÷àñòîòå ïåðåõîäà èç îñíîâíîãîýëåêòðîííîãî ñîñòîÿíèÿ â âîçáóæäåííîå. Ïîëíàÿ �ëóîðåñöåíöèÿ ìîëåêóëû ñî-äåðæèò ðåçîíàíñíóþ �ëóîðåñöåíöèþ, ñîîòâåòñòâóþùóþ ÷èñòî ýëåêòðîííîìó ïå-ðåõîäó, è íåðåçîíàíñíóþ �ëóîðåñöåíöèþ, ñîîòâåòñòâóþùóþ ïåðåõîäàì íà âèáðîí-íûå óðîâíè. Ïðè îáëó÷åíèè ìîëåêóëû ñâåòîì íåïðåðûâíîãî ëàçåðà ïðîèñõîäÿò¾ïðûæêè¿ ìåæäó êâàíòîâûìè ñîñòîÿíèÿìè, êàæäûé èç êîòîðûõ, ÿâëÿÿñü ñîáû-òèåì ñëó÷àéíûì, ïðîèñõîäèò ñ îïðåäåëåííîé âåðîÿòíîñòüþ. Èç-çà íàëè÷èÿ áîëü-øîãî ÷èñëà ëàçåðíûõ �îòîíîâ èçìåðåíèå ðåçîíàíñíîé �ëóîðåñöåíöèè, êàê è ïî-ãëîùåíèÿ, íåý��åêòèâíî. Îäíàêî, èñïîëüçóÿ ñâåòî�èëüòð, ìîæíî ðåãèñòðèðîâàòü�îòîíû íåðåçîíàíñíîé �ëóîðåñöåíöèè.Â ðàáîòàõ [1, 2, 9℄ áûëî ïîêàçàíî, ÷òî �óíêöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóî-ðåñöåíöèè ìîæåò áûòü âûðàæåíà ÷åðåç åäèíñòâåííóþ �óíêöèþ âðåìåíè s(t) . Ýòà�óíêöèÿ, íàçûâàåìàÿ êîððåëÿòîðîì ¾ñòàðò-ñòîï¿, ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ïëîòíîñòüâåðîÿòíîñòè èñïóñêàíèÿ �îòîíà â ìîìåíò âðåìåíè t , åñëè ïðåäøåñòâóþùèé �î-òîí èñïóùåí â íà÷àëüíûé ìîìåíò âðåìåíè. Äëÿ íàõîæäåíèÿ s(t) èñïîëüçóþòñÿóðàâíåíèÿ äëÿ ýëåìåíòîâ ìàòðèöû ïëîòíîñòè, îïèñûâàþùèå äèíàìèêó ìîëåêóëûäî ìîìåíòà èñïóñêàíèÿ âòîðîãî �îòîíà, òî åñòü íà èíòåðâàëå âðåìåíè (0, t) . Âäàííîì ñëó÷àå óðàâíåíèÿ èìåþò ñëåäóþùèé âèä:
Ẇ10 = −i(∆ − i/T2)W10 + χ(W1 − W0),

Ẇ01 = i(∆ + i/T2)W01 + χ(W1 − W0),

Ẇ1 = −(G + g)W1 − χ(W10 + W01),

Ẇ0 = GW1 + χ(W10 + W01) + ΓW2,

Ẇ2 = −ΓW2.

(1)Çäåñü ∆ � ðàçíîñòü ÷àñòîòû ëàçåðíîãî ñâåòà è ÷àñòîòû ýëåêòðîííîãî ïåðåõîäà,
χ = Ed/~ � ÷àñòîòà �àáè, çàâèñÿùàÿ îò ýëåêòðè÷åñêîãî âåêòîðà E ïîëÿ ëàçåðíîãîèçëó÷åíèÿ è äèïîëüíîãî ìîìåíòà d ýëåêòðîííîãî ïåðåõîäà ìîëåêóëû, T2 � âðåìÿðåëàêñàöèè �àçîâîé ïàìÿòè, òî åñòü âðåìÿ îïòè÷åñêîé äå�àçèðîâêè. Êîíñòàíòà Gîáîçíà÷àåò ñêîðîñòü ðåçîíàíñíîé �ëóîðåñöåíöèè è áåçûçëó÷àòåëüíûõ ïåðåõîäîâ âîñíîâíîå ñîñòîÿíèå, g � íåðåçîíàíñíîé �ëóîðåñöåíöèè, à Γ � áûñòðîé âèáðîííîéðåëàêñàöèè ê îñíîâíîìó ñîñòîÿíèþ.



ÔËÓÎ�ÅÑÖÅÍÖÈß ÎÄÈÍÎ×ÍÛÕ ÌÎËÅÊÓË. . . 173Êàê ïîêàçàíî â êíèãå [10, ñ. 85�98℄, s(t) = W1(t)/T1 . Îäíàêî â íàñòîÿùåé ðà-áîòå ðàññìàòðèâàåòñÿ ðåãèñòðàöèÿ òîëüêî íåðåçîíàíñíîé �ëóîðåñöåíöèè. Ñëåäî-âàòåëüíî, â ýòîì ñëó÷àå èìååì: s(t) = gW1(t) . Ïîäñòàâëÿÿ â ýòó �îðìóëó ðåøåíèåñèñòåìû óðàâíåíèé (1) ïðè íà÷àëüíîì óñëîâèè W2(0) = 1 , íàõîäèì àíàëèòè÷åñêîåâûðàæåíèå äëÿ s(t) :
s(t) = se−Γt + s1e

−λ1t + s2e
−λ2t + s3e

−λ3t, (2)ãäå
s =

Γλ1λ2λ3

(λ1 − Γ)(λ2 − Γ)(λ3 − Γ)
, s1 =

Γλ1λ2λ3

(Γ − λ1)(λ2 − λ1)(λ3 − λ1)
,

s2 =
Γλ1λ2λ3

(Γ − λ2)(λ1 − λ2)(λ3 − λ2)
, s3 =

Γλ1λ2λ3

(Γ − λ3)(λ1 − λ3)(λ2 − λ3)
,

(2a)à λj ÿâëÿþòñÿ êîðíÿìè óðàâíåíèÿ λ[(λ − G − g)(λ − 1/T2) + 4χ2] − 2χ2g = 0 .2. �àñïðåäåëåíèå �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèèäëÿ ðàçëè÷íûõ ñïîñîáîâ ñ÷åòà �îòîíîâÑóùåñòâóþò ðàçëè÷íûå ñïîñîáû ñ÷åòà �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè. Íàèáîëåå ïðî-ñòî â ýêñïåðèìåíòå ðåàëèçóåòñÿ ñëåäóþùèé ñïîñîá. Âðåìåííàÿ øêàëà äåëèòñÿ íàðàâíûå èíòåðâàëû âðåìåíè t . Äëÿ êàæäîãî èç ýòèõ èíòåðâàëîâ ïîäñ÷èòûâàåòñÿ÷èñëî �îòîíîâ N , îêàçàâøèõñÿ â äàííîì èíòåðâàëå, çàòåì ñòðîèòñÿ äèàãðàììà,íà îñÿõ êîòîðîé îòêëàäûâàåòñÿ ÷èñëî �îòîíîâ N è îòíîñèòåëüíîå ÷èñëî âðåìåí-íûõ èíòåðâàëîâ, ñîäåðæàùèõ äàííîå ÷èñëî �îòîíîâ, òî åñòü âåðîÿòíîñòü wM
N (t)îáíàðóæåíèÿ äàííîãî èíòåðâàëà t . Îäíàêî ìîæíî ðàññìàòðèâàòü èíòåðâàëû täðóãîãî òèïà. Â ðàáîòàõ [1, 9℄ ðàññìàòðèâàþòñÿ èíòåðâàëû, äëÿ êîòîðûõ íà÷à-ëî è êîíåö ñîâïàäàþò ñ ìîìåíòàìè èñïóñêàíèÿ �îòîíîâ. Â ýòîì ñëó÷àå �óíêöèÿ

wO
N (t) îïèñûâàåò ðàñïðåäåëåíèå ïðîìåæóòî÷íûõ �îòîíîâ, èñïóùåííûõ ìåæäó îò-êðûâàþùèì è çàêðûâàþùèì èíòåðâàë t �îòîíàìè. Äëÿ ýòèõ äâóõ ñïîñîáîâ ñ÷åòà�îòîíîâ áûëè âûâåäåíû ñëåäóþùèå �îðìóëû ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ [7℄:

wO
0 (t) = s(t)/p(t), wO

N (t) = s(N)(t)/p(t), (3)
s(N)(t) =

t
∫

0

dtN s(t − tN)

tN
∫

0

dtN−1 s(tN − tN−1) · · ·

t2
∫

0

dt1s(t2 − t1)s(t1),

p(t) = s(t) +

∞
∑

N=1

s(N)(t);

(3a)

wM
0 (t) =

1

τ0

∞
∫

0

w(t + τ) dτ,

wM
N (t) =

1

τ0

t
∫

0

dtN w(t−tN )

tN
∫

0

dtN−1 s(tN − tN−1) · · ·

t2
∫

0

dt1 s(t2 − t1)w(t1),

(4)
w(t) = 1 −

t
∫

0

s(x) dx, τ0 =

∞
∫

0

w(t)dt. (4a)
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�èñ. 1. Âåðîÿòíîñòè íàõîæäåíèÿ èíòåðâàëîâ áåç �îòîíîâ (0), ñ îäíèì (1) è ñ äâóìÿ �î-òîíàìè (2) äëÿ ñïîñîáîâ ñ÷åòà �îòîíîâ �O� (à) è �M� (á). χT2 = 3.33 . Âåðòèêàëüíàÿïóíêòèðíàÿ ëèíèÿ îáîçíà÷àåò âðåìÿ îïòè÷åñêîé äå�àçèðîâêè T2 = 6.66 · 10−9cÇäåñü p(t) � ïîëíûé êîððåëÿòîð, ó÷èòûâàþùèé ëþáîå êîëè÷åñòâî ïðîìåæóòî÷-íûõ �îòîíîâ, τ0 � ñðåäíèé èíòåðâàë ìåæäó äâóìÿ ïîñëåäîâàòåëüíî èñïóùåííûìè�îòîíàìè.�àññìîòðèì ñíà÷àëà âåðîÿòíîñòè îáíàðóæåíèÿ èíòåðâàëà áåç �îòîíîâ, ñ îäíèì�îòîíîì è ñ äâóìÿ �îòîíàìè. Íà ðèñ. 1 ïðåäñòàâëåíà çàâèñèìîñòü ýòèõ âåðîÿòíî-ñòåé îò äëèòåëüíîñòè èíòåðâàëà t äëÿ òèïè÷íûõ çíà÷åíèé ïàðàìåòðîâ ñèñòåìû
G = 108 
−1, 1/T 2 = 1.5 · 108 
−1, g = 108 
−1, Γ = 1012 
−1 (5)è ñèëüíîé ëàçåðíîé íàêà÷êè (χ = 5 ·108 
−1 ). Äâóõ�îòîííûå âåðîÿòíîñòè äëÿ äâóõñïîñîáîâ ñ÷åòà �îòîíîâ ïðàêòè÷åñêè ñîâïàäàþò. Ýòîò �àêò ÿâëÿåòñÿ èçâåñòíûìäëÿ âåðîÿòíîñòåé ïðè N ≥ 2 [7℄, ÷òî, îäíàêî, íå âûïîëíÿåòñÿ â ñëó÷àå ìåðöàþùåé�ëóîðåñöåíöèè [3℄. Îñöèëëÿöèè �àáè ïðîÿâëÿþòñÿ òîëüêî â âåðîÿòíîñòÿõ wO

0 (t) è
wO

1 (t) . Ïðè÷èíà îòñóòñòâèÿ îñöèëëÿöèé â âåðîÿòíîñòÿõ wM
N (t) çàêëþ÷àåòñÿ â òîì,÷òî ïðè ýòîì ñïîñîáå ñ÷åòà �îòîíîâ íà÷àëî è êîíåö èíòåðâàëà t íå ñâÿçàíû ñ ìî-ìåíòàìè èñïóñêàíèÿ �îòîíîâ, è ïîýòîìó âåðîÿòíîñòè çàâèñÿò òîëüêî îò ñðåäíåãîèíòåðâàëà ìåæäó èñïóùåííûìè �îòîíàìè.�àñ÷åò âåðîÿòíîñòåé äëÿ N > 5 ïî �îðìóëàì (3), (4) íåâîçìîæåí ïî ïðè÷èíå

N -êðàòíîãî èíòåãðèðîâàíèÿ. Îäíàêî, ïðèìåíÿÿ ìåòîä, ïîçâîëÿþùèé ïåðåéòè îòìíîãîêðàòíîãî èíòåãðèðîâàíèÿ ê íåñêîëüêèì èíòåãðàëàì îò ïóàññîíîâñêèõ �óíê-öèé [1�3℄, ìû ïðèõîäèì ê ñëåäóþùèì �îðìóëàì:
wO

N (t) =
[

s(λ)N+1
]

t
/p(t), (6)

wM
N (t) =

1

τ0

t
∫

0

(t − τ){[s(λ)N−1] τ − 2[s(λ)N ] τ + [s(λ)N+1] τ} dτ, N ≥ 1, (7)
[s(λ)N ]t = Γλ1λ2λ3

t
∫

0

dxPN−1[Γ(t − x)]

x
∫

0

dyPN−1[λ1(x − y)] ×

×

y
∫

0

dzPN−1[λ2(y − z)]PN−1(λ3z). (8)Ýòè �îðìóëû ïîçâîëÿþò ïðîèçâåñòè ÷èñëåííûé ðàñ÷åò �óíêöèé ðàñïðåäåëåíèÿ�îòîíîâ. �åçóëüòàòû ðàñ÷åòà äëÿ òðåõ çíà÷åíèé ÷àñòîòû �àáè è íàáîðà ïàðàìåòðîâ(5) ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 2.
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�èñ. 2. Ôóíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ: wO

N (t) (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ) è wM

N (t) (êâàäðàòèêè)ñ íàáîðîì ïàðàìåòðîâ (5) è χ = 3 · 107c−1, t = 1.2 · 10−6c (à), χ = 9 · 107c−1, t = 2 · 10−7c(á), χ = 5×108c−1, t = 1.2×10−7c (â); ðàñïðåäåëåíèå Ïóàññîíà (ãèñòîãðàììà); 〈N〉 = 5.8

�èñ. 3. Ïàðàìåòð Ìàíäåëÿ, âû÷èñëåííûé äëÿ χ = 3 · 107c−1 (à), 9 · 107c−1 (á), 5 · 108c−1(â) è ïàðàìåòðîâ (5)Èç ðèñ. 2 âèäíî, ÷òî wO
N (t) ∼= wM

N (t) , òî åñòü ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ ïðàêòè÷å-ñêè íå çàâèñèò îò ñïîñîáà �îòîííîãî ñ÷åòà. Íàáëþäàåòñÿ ñóáïóàññîíîâñêèé õàðàê-òåð �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ â ñëó÷àå, êîãäà χT2 ≈ 1 . Â ñëó÷àå ñèëüíîé ëàçåðíîéíàêà÷êè ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ íàèáîëåå ïðèáëèæåíî ê ïóàññîíîâñêîìó ðàñïðå-äåëåíèþ. �èñ. 2 ïîêàçûâàåò, ÷òî îñöèëëÿöèè �àáè íå ïðîÿâëÿþòñÿ â �óíêöèèðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ, ðàññ÷èòàííîé äëÿ îïðåäåëåííîãî èíòåðâàëà t . Âîçìîæ-íî, îñöèëëÿöèè �àáè ìîãóò ïðîÿâëÿòüñÿ â çàâèñèìîñòè ìîìåíòîâ ðàñïðåäåëåíèÿè, ñîîòâåòñòâåííî, ïàðàìåòðà Ìàíäåëÿ îò âåëè÷èíû èíòåðâàëà t . Äëÿ ïðîâåðêèýòîãî ïðåäïîëîæåíèÿ áûë ïðîèçâåäåí ÷èñëåííûé ðàñ÷åò ïàðàìåòðà Ìàíäåëÿ äëÿòðåõ çíà÷åíèé ÷àñòîòû �àáè è çíà÷åíèé ïàðàìåòðîâ (5). �àñ÷åò ïðîèçâîäèëñÿ ïîñëåäóþùåé �îðìóëå:
Q(t) = 〈I〉





2

t

t
∫

0

dx

x
∫

0

dy g(2)(y) − t



 , (9)ãäå àâòîêîððåëÿöèîííàÿ �óíêöèÿ âûðàæåíà ÷åðåç ïîëíûé êîððåëÿòîð (3a):
g(2)(y) =

p(y)

p(∞)
. (10)�åçóëüòàòû ðàñ÷åòà ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 3.Êàê ïîêàçûâàåò ðèñ. 3, îñöèëëÿöèè �àáè äåéñòâèòåëüíî ïðîÿâëÿþòñÿ â çàâè-ñèìîñòè ïàðàìåòðà Ìàíäåëÿ îò èíòåðâàëà t . Îñöèëëÿöèè â ïàðàìåòðå Ìàíäåëÿ



176 Â.Â. ÔÅÄßÍÈÍíàáëþäàþòñÿ â ñëó÷àå, êîãäà χT2 = 3.33 . ×èñëåííûå çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðà Ìàí-äåëÿ ïðè âñåõ çíà÷åíèÿõ ÷àñòîòû �àáè ìåíüøå íóëÿ, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ñóáïóàñ-ñîíîâñêîìó õàðàêòåðó �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ. Íàèáîëüøåå îòêëîíåíèå îò íóëÿíàáëþäàåòñÿ â ñëó÷àå, ñîîòâåòñòâóþùåì ðàñïðåäåëåíèþ íà ðèñ. 2, á.Çàêëþ÷åíèåÏðîèçâåäåííûå ÷èñëåííûå ðàñ÷åòû ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ íåðåçîíàíñíîé �ëó-îðåñöåíöèè îäèíî÷íîé ìîëåêóëû ïîêàçûâàþò, ÷òî ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ ïðàêòè-÷åñêè íå çàâèñèò îò ñïîñîáà ñ÷åòà �îòîíîâ; �îðìà ðàñïðåäåëåíèÿ çàìåòíûì îá-ðàçîì çàâèñèò îò èíòåíñèâíîñòè ëàçåðíîé íàêà÷êè. Åñëè èíòåíñèâíîñòü ëàçåðíîãîñâåòà äîñòàòî÷íî âåëèêà, è ÷àñòîòà �àáè ïðåâûøàåò ñêîðîñòü îïòè÷åñêîé äå�àçè-ðîâêè, îñöèëëÿöèè �àáè ïðîÿâëÿþò ñåáÿ â áåñ�îòîííîé è îäíî�îòîííîé âåðîÿòíî-ñòÿõ, âû÷èñëåííûõ ñ èñïîëüçîâàíèåì ñïîñîáà ñ÷åòà �îòîíîâ �Î�, è â çàâèñèìîñòèïàðàìåòðà Ìàíäåëÿ îò âðåìåííîãî èíòåðâàëà t . Îñöèëëÿöèè íå ïðîÿâëÿþòñÿ â�óíêöèÿõ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, âû÷èñëåííûõ äëÿ îïðåäåëåí-íîãî âðåìåííîãî èíòåðâàëà. SummaryV.V. Fedyanin. Single Mole
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