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ÑÓÁ- È ÑÓÏÅ�ÏÓÀÑÑÎÍÎÂÑÊÎÅ �ÀÑÏ�ÅÄÅËÅÍÈß ÔÎÒÎÍÎÂÌÅ�ÖÀÞÙÅÉ ÔËÓÎ�ÅÑÖÅÍÖÈÈÎÄÈÍÎ×ÍÎÉ ÌÎËÅÊÓËÛÈ. Ñ. Îñàäüêî *Ôèçè÷åñêèé èíñòèòóò èì. Ï. Í. Ëåáåäåâà �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê119991, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 23 îêòÿáðÿ 2006 ã.�àññìàòðèâàåòñÿ ìåðöàþùàÿ �ëóîðåñöåíöèÿ îäèíî÷íîé ìîëåêóëû, âîçáóæäàåìîé íåïðåðûâíûì ëàçå-ðîì, èçëó÷åíèå êîòîðîé ïðåðûâàåòñÿ ïàóçàìè áëàãîäàðÿ ïîïàäàíèþ ìîëåêóëû â òðèïëåòíîå ñîñòîÿíèå.Ìåòîä, ðàçâèòûé ðàíåå àâòîðîì äëÿ âû÷èñëåíèÿ �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ íåïðåðûâíîé �ëóî-ðåñöåíöèè, ïðèìåíÿåòñÿ, ÷òîáû èññëåäîâàòü ñòàòèñòèêó �îòîíîâ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè. Âûâåäåíà�óíêöèÿ wN(T ), îïèñûâàþùàÿ ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè íà âðåìåííîì èí-òåðâàëå T . Íà êîðîòêèõ âðåìåííûõ èíòåðâàëàõ ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ îêàçûâàåòñÿ áîëåå óçêèì, ÷åìïóàññîíîâñêîå (ñóáïóàññîíîâñêîå). Íà äëèííûõ èíòåðâàëàõ, ïðåâûøàþùèõ ïàóçû �ëóîðåñöåíöèè, ðàñ-ïðåäåëåíèå �îòîíîâ èìååò ñëîæíóþ �îðìó ñ äâóìÿ ìàêñèìóìàìè è îêàçûâàåòñÿ øèðå ïóàññîíîâñêîãî(ñóïåðïóàññîíîâñêîå)PACS: 42.50.Ar 1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÑòðóêòóðà ñâåòà, èñïóñêàåìîãî àòîìàìè èëè ìî�ëåêóëàìè, ÿâëÿåòñÿ îäíîé èç öåíòðàëüíûõ ïðîáëåìêâàíòîâîé îïòèêè. Ïîä ñòðóêòóðîé ñâåòà ïîíèìàåò�ñÿ ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè âî âðåìå�íè. Îáùàÿ �îðìóëàwN (T ) = *T : 1N ! 24 t+TZt dx Î(x)35N �� exp24� t+TZt dx Î(x)35 :+ (1)äëÿ âåðîÿòíîñòè wN (T ) îáíàðóæèòü N �îòîíîâ�ëóîðåñöåíöèè íà âðåìåííîì èíòåðâàëå T áûëà âû�âåäåíà Ìàíäåëåì ïî÷òè òðèäöàòü ëåò íàçàä [1℄. Îíàïðåäñòàâëÿåò ñîáîé êâàíòîâî-ñòàòèñòè÷åñêîå ñðåä�íåå õðîíîëîãèçèðîâàííîãî è íîðìàëüíî óïîðÿäî÷åí�íîãî ïðîèçâåäåíèÿ îïåðàòîðîâ Î(x) èíòåíñèâíîñòèñâåòà.*E-mail: osadko�si.lebedev.ru

Ñ ïîìîùüþ ýòîé �îðìóëû Ìàíäåëþ óäàëîñüðàññìîòðåòü ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ â ðÿäå ÷àñò�íûõ ñëó÷àåâ, îòíîñÿùèõñÿ ê èçëó÷åíèþ àíñàìáëÿàòîìîâ. Óäàëîñü, íàïðèìåð, ïîêàçàòü, ÷òî ñòàòèñòè�êà îäíîìîäîâîãî ëàçåðíîãî ñâåòà ÿâëÿåòñÿ ïóàññî�íîâñêîé [2℄. Õîòÿ �îðìóëà (1) èìååò âèä ðàñïðå�äåëåíèÿ Ïóàññîíà, ñòàòèñòèêà ñâåòà íå âñåãäà áó�äåò ïóàññîíîâñêîé. Íàïðèìåð, èñïîëüçóÿ (1), Ìàí�äåëü ïîêàçàë, ÷òî ñòàòèñòèêà òåïëîâîãî èçëó÷å�íèÿ àíñàìáëÿ àòîìîâ îïèñûâàåòñÿ ñòàòèñòèêîé Áî�çå �Ýéíøòåéíà [2℄.Ñ íà÷àëîì èññëåäîâàíèÿ �ëóîðåñöåíöèè îäèíî÷�íîãî àòîìà, âîçáóæäàåìîãî íåïðåðûâíûì ëàçåðíûìñâåòîì [3�14℄, â ïðàêòè÷åñêóþ ïëîñêîñòü âñòàë âî�ïðîñ îá èññëåäîâàíèè ñòàòèñòèêè �îòîíîâ èçëó÷å�íèÿ îäèíî÷íûõ àòîìîâ è ìîëåêóë. Îäíàêî äëÿ èçëó�÷åíèÿ îäèíî÷íîãî àòîìà èëè ìîëåêóëû äî ñèõ ïîð íåóäàëîñü ðàññ÷èòàòü ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ ñ ïîìî�ùüþ �îðìóëû (1). Ïîýòîìó ñòàòèñòèêà èçëó÷åíèÿîäèíî÷íîé íàíî÷àñòèöû äî íàñòîÿùåãî âðåìåíè èñ�ñëåäîâàëàñü èñêëþ÷èòåëüíî ñ ïîìîùüþ âû÷èñëåíèÿèëè èçìåðåíèÿ ïàðàìåòðà ÌàíäåëÿQ = hN (2)i � hNi2hNi ;978



ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007 Ñóá- è ñóïåðïóàññîíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ : : :ãäå hNi è hN (2)i � ïåðâûé è âòîðîé �àêòîðèàëü�íûå ìîìåíòû �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ. Åñ�ëè Q < 0, òî ñòàòèñòèêà ñóáïóàññîíîâñêàÿ, ò. å. ðàñ�ïðåäåëåíèå �óæå ïóàññîíîâñêîãî, åñëè Q > 0, òî îíàñóïåðïóàññîíîâñêàÿ, ò. å. ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ øè�ðå ïóàññîíîâñêîãî. Ïîýòîìó ïðåäëîæåííûé íåäàâ�íî àâòîðîì íîâûé ïîäõîä ê èçó÷åíèþ ñòàòèñòèêè�îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè îäèíî÷íûõ àòîìîâ è ìî�ëåêóë [15℄, ñ ïîìîùüþ êîòîðîãî óäàëîñü, íàêîíåö,âû÷èñëèòü �óíêöèþ wN (T ) ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ�ëóîðåñöåíöèè îäèíî÷íîãî äâóõóðîâíåâîãî àòîìà,âîçáóæäàåìîãî íåïðåðûâíûì ñâåòîì, ÿâèëñÿ ñåðüåç�íûì ïðîäâèæåíèåì âïåðåä. Íîâûé ïîäõîä îñíîâàííà ñ÷åòå êâàíòîâûõ ïðûæêîâ â àòîìå èëè ìîëåêóëå,î ÷åì ïîéäåò ðå÷ü íèæå.Îòñóòñòâèå â òå÷åíèå äîëãîãî âðåìåíè òåîðåòè�÷åñêîé �îðìóëû äëÿ wN (T ), ïðèãîäíîé äëÿ ñðàâíå�íèÿ ñ ýêñïåðèìåíòîì, ìÿãêî ãîâîðÿ, íå ñòèìóëèðî�âàëî ýêñïåðèìåíòàëüíîå èçìåðåíèå �óíêöèè wN (T ).Â íàñòîÿùåå âðåìÿ èçâåñòíà åäèíñòâåííàÿ ýêñïå�ðèìåíòàëüíàÿ ðàáîòà Øîðòà è Ìàíäåëÿ [16℄, ãäåáûëà èçìåðåíà ñòàòèñòèêà �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèèîäèíî÷íûõ àòîìîâ íàòðèÿ. Îíà îêàçàëàñü ñóáïóàñ�ñîíîâñêîé. �àñ÷åò �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ ñ ïîìî�ùüþ �îðìóë ðàáîòû [15℄ òîæå äàë ñóáïóàññîíîâñêîåðàñïðåäåëåíèå â ïîëíîì ñîîòâåòñòâèè ñ ýêñïåðèìåí�òàëüíûì ðåçóëüòàòîì Øîðòà è Ìàíäåëÿ [16℄. Áû�ëî òàêæå ïîêàçàíî [15℄, ÷òî ñóáïóàññîíîâñêèé õàðàê�òåð ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ îïðåäåëÿåòñÿ ý��åêòîìàíòèãðóïïèðîâêè �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, ò. å. òåì�àêòîì, ÷òî âåðîÿòíîñòü ðîæäåíèÿ àòîìîì âòîðîãî�îòîíà ïîñëå èñïóñêàíèÿ ïåðâîãî ñòðåìèòñÿ ê íóëþ,åñëè âðåìåííîé èíòåðâàë ìåæäó �îòîíàìè ñòðåìèò�ñÿ ê íóëþ.Ïðè âîçáóæäåíèè äâóõóðîâíåâîãî àòîìà èëè ìî�ëåêóëû ñâåòîì íåïðåðûâíîãî ëàçåðà èõ �ëóîðåñ�öåíöèÿ òîæå áóäåò íåïðåðûâíîé. Îäíàêî ìíîãèåîðãàíè÷åñêèå ìîëåêóëû è ïîëóïðîâîäíèêîâûå íà�íîêðèñòàëëû èìåþò ìåðöàþùóþ �ëóîðåñöåíöèþïðè íåïðåðûâíîì âîçáóæäåíèè. Âðåìåííàÿ øêà�ëà ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè ñîñòîèò èç ÷åðåäó�þùèõñÿ on-èíòåðâàëîâ, êîãäà �ëóîðåñöåíöèÿ åñòü,è off-èíòåðâàëîâ, êîãäà îíà îòñóòñòâóåò. Ñòàòèñòè�êà �îòîíîâ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè òîæå äî ñèõïîð èññëåäîâàëàñü èñêëþ÷èòåëüíî ñ ïîìîùüþ ïàðà�ìåòðà Ìàíäåëÿ [17�19℄. Îäíàêî â ðàáîòå àâòîðà [20℄áûëî ïîêàçàíî, ÷òî ìåòîä, ðàçâèòûé â ðàáîòå [15℄,ìîæåò áûòü ïðèìåíåí íå òîëüêî äëÿ èçó÷åíèÿ ñòà�òèñòèêè �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, íî è äëÿ èçó÷å�íèÿ ñòàòèñòèêè êâàíòîâûõ on! off-ïðûæêîâ. Îäíà�êî ñòàòèñòèêà �îòîíîâ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèèâ ðàáîòå [20℄ ðàññìîòðåíà íå áûëà.

Â äàííîé ðàáîòå ýòîò ïðîáåë âîñïîëíÿåòñÿ. Ïî�êàçàíî, ÷òî ìåòîä ðàáîòû [15℄ ìîæåò áûòü ïðèìåíåíè äëÿ íàõîæäåíèÿ �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè. Ýòî ðàñïðåäåëåíèå îêà�çàëîñü ñóáïóàññîíîâñêèì ïðè ìàëûõ âðåìåíàõ T èç�ìåðåíèÿ è ñóïåðïóàññîíîâñêèì, ò. å. áîëåå øèðîêèì÷åì ïóàññîíîâñêîå, ïðè áîëüøèõ T . Îêàçàëîñü, ÷òîðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèèìîæåò èìåòü äîâîëüíî ñëîæíóþ �îðìó ñ íåñêîëüêè�ìè ìàêñèìóìàìè.2. �ÀÇËÈ×ÍÛÅ ÑÏÎÑÎÁÛ Ñ×ÅÒÀÔÎÒÎÍÎÂ ÔËÓÎ�ÅÑÖÅÍÖÈÈÑîãëàñíî �îðìóëå (1), âûðàæàþùåé ïîäõîäÌàí�äåëÿ ê ñòàòèñòèêå �îòîíîâ, îáúåêòîì èññëåäîâà�íèÿ ÿâëÿþòñÿ ñðåäíèå îò îïåðàòîðîâ èíòåíñèâíîñòèýëåêòðîìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ñîãëàñíî ïîäõîäó, ðàçâè�òîìó àâòîðîì [15; 20℄, ñòàòèñòèêó �îòîíîâ è êâàíòî�âûõ ïðûæêîâ ìîæíî èññëåäîâàòü, ñëåäÿ çà äèíàìè�êîé îäèíî÷íîãî àòîìà èëè ìîëåêóëû.�àññìîòðèì äâóõóðîâíåâóþ ìîëåêóëó, îáëó÷àå�ìóþ ñâåòîì íåïðåðûâíîãî ëàçåðà. Åå ïîâåäåíèå âîâðåìåíè õàðàêòåðèçóåò ðèñ. 1. Ïðûæêàì ìîëåêóëûèç âîçáóæäåííîãî ñîñòîÿíèÿ 1 â îñíîâíîå ñîñòîÿíèå0 â ñëó÷àéíûå ìîìåíòû âðåìåíè îòâå÷àåò èñïóñêà�íèå �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè. Î÷åâèäíî, ÷òî ñòàòè�ñòèêó �îòîíîâ, èñïóñêàåìûõ îäèíî÷íîé ìîëåêóëîé,ìîæíî èññëåäîâàòü ïî äèíàìèêå ïðûæêîâ ìîëåêóëûèç âîçáóæäåííîãî ñîñòîÿíèÿ â îñíîâíîå. Îíè ïîêà�çàíû âåðòèêàëüíûìè îòðåçêàìè íà âðåìåííîé øêà�ëå ðèñ. 1. Èìåííî â ðàìêàõ òàêîãî ïîäõîäà â ðàáî�òàõ [15; 20℄ áûë ïðîâåäåí òåîðåòè÷åñêèé ðàñ÷åò âåðî�ÿòíîñòåé wN (T ). Îí îñíîâàí íà ïîäñ÷åòå òàê íàçû�âàåìûõ ïðîìåæóòî÷íûõ êâàíòîâûõ ïðûæêîâ. ×òî�áû ïîÿñíèòü ñóòü íîâîãî ìåòîäà, ðàññìîòðèì äâàâîçìîæíûõ ñïîñîáà ñ÷åòà �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè âóñëîâèÿõ íåïðåðûâíîãî âîçáóæäåíèÿ îäèíî÷íîé ìî�ëåêóëû.
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T T t�èñ. 1. Ïðûæêè ìîëåêóëû, îáëó÷àåìîé íåïðåðûâ-íûì ëàçåðíûì ñâåòîì, èç âîçáóæäåííîãî ñîñòîÿíèÿâ îñíîâíîå è îáðàòíî. Íà âðåìåííîé øêàëå ïîêàçà-íû äâà îäèíàêîâûõ âðåìåííûõ èíòåðâàëà ñ ðàçíûì÷èñëîì èñïóùåííûõ �îòîíîâ, îòâå÷àþùèõ ñêà÷êàì1! 0979 2*
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�èñ. 2. Ïîñëåäîâàòåëüíîñòü �îòîíîâ, èñïóùåí-íûõ ìîëåêóëîé, îáëó÷àåìîé íåïðåðûâíûì ëàçåð-íûì ñâåòîì, è äâå âîçìîæíîñòè ïîäñ÷åòà �îòîíîâÏóñòü äâóõóðîâíåâàÿ ìîëåêóëà îáëó÷àåòñÿíåïðåðûâíî ñâåòîì ëàçåðà è â ñëó÷àéíûå ìîìåíòûâðåìåíè èñïóñêàåò �îòîíû �ëóîðåñöåíöèè. Íàðèñ. 2 âåðòèêàëüíûìè ÷åðòî÷êàìè ïîêàçàíû ýòè�îòîíû �ëóîðåñöåíöèè. Äëÿ óäîáñòâà îáñóæäåíèÿ�îòîíû ïðîíóìåðîâàíû. Ôîðìóëà (1) Ìàíäåëÿñîîòâåòñòâóåò òàêîìó ñïîñîáó ñ÷åòà �îòîíîâ, êîãäàâðåìåííàÿ øêàëà äåëèòñÿ íà ðàâíîìåðíûå èíòåð�âàëû, êàê ïîêàçàíî íà íèæíåé âðåìåííîé øêàëåðèñ. 2, è ïîäñ÷èòûâàåòñÿ ÷èñëî �îòîíîâ, èñïóùåí�íûõ íà êàæäîì èíòåðâàëå. Íà÷àëî âðåìåííîãîèíòåðâàëà â ýòîì ñëó÷àå íèêàê íå ñâÿçàíî ñ ìî�ìåíòîì èñïóñêàíèÿ �îòîíà. Íåêîòîðûå âðåìåííûåèíòåðâàëû îêàæóòñÿ âîîáùå áåç �îòîíîâ, ÷òî âèäíîíà ðèñ. 2. Îäíàêî âîçìîæåí è äðóãîé ñïîñîá ñ÷åòà�îòîíîâ.Ïóñòü â íóëåâîé ìîìåíò âðåìåíè áûë èñïóùåí�îòîí �ëóîðåñöåíöèè. Ýòîò ìîìåíò ïðèìåì çà íà�÷àëî èíòåðâàëà. Ïóñòü ÷åðåç âðåìåííîé èíòåðâàë Tèñïóùåí äðóãîé �îòîí. Ýòîò ìîìåíò ìû ïðèìåì çàêîíåö èíòåðâàëà. Ñëåäîâàòåëüíî, ðàññìàòðèâàþòñÿòîëüêî èíòåðâàëû äëèòåëüíîñòè T , îòêðûâàþùèåñÿè çàêðûâàþùèåñÿ èñïóùåííûì �îòîíîì, ñîäåðæà�ùèå ìèíèìàëüíî äâà �îòîíà. Íà âåðõíåé âðåìåííîéøêàëå ðèñ. 2 ïîêàçàíî ÷åòûðå òàêèõ èíòåðâàëà. Âîç�ìîæíû äâà âàðèàíòà.Â ïåðâîì âàðèàíòå ìåæäó �îòîíîì, îòêðûâàþ�ùèì èíòåðâàë T , è �îòîíîì, çàêðûâàþùèì åãî, íåáûëî èñïóùåíî �îòîíîâ. Òàêîâûìè ÿâëÿþòñÿ èíòåð�âàëû ìåæäó �îòîíàìè 2 è 3, à òàêæå 12 è 13, ïîêà�çàííûå íà ðèñ. 2. Îäíàêî ìåæäó äâóìÿ �îòîíàìè,ðàçäåëåííûìè çàäàííûì èíòåðâàëîì T , ìîæåò áûòüèñïóùåíî êàêîå-òî ÷èñëî �îòîíîâ, êîòîðûå ìû áó�äåì íàçûâàòü ïðîìåæóòî÷íûìè. Íàïðèìåð, ìåæäó�îòîíàìè 4 è 6, ðàçäåëåííûìè èíòåðâàëîì T , áûëèñïóùåí îäèí ïðîìåæóòî÷íûé �îòîí 5, à ìåæäó �î�òîíàìè 13 è 16 áûëî èñïóùåííî äâà ïðîìåæóòî÷íûõ�îòîíà 14 è 15. Âåðîÿòíîñòü èñïóñêàíèÿ ðàçëè÷íî�ãî ÷èñëà ïðîìåæóòî÷íûõ �îòîíîâ íà èíòåðâàëå çà�äàííîé äëèòåëüíîñòè âû÷èñëÿåòñÿ â òåîðèè, ðàçðà�áîòàííîé àâòîðîì.

Ñëåäîâàòåëüíî, ïîäõîä àâòîðà è ïîäõîä Ìàíäå�ëÿ îòëè÷àþòñÿ ñïîñîáîì ïîäñ÷åòà �îòîíîâ. Íàéäåìòåïåðü ìàòåìàòè÷åñêîå âûðàæåíèå äëÿ âåðîÿòíîñòèîáíàðóæèòü ðàçëè÷íîå ÷èñëî ïðîìåæóòî÷íûõ �îòî�íîâ íà èíòåðâàëå T .3. ÄÈÍÀÌÈÊÀ ÑÈÑÒÅÌÛÌÎËÅÊÓËÀ + ÏÎËÅÏðè ðàññìîòðåíèè ñòàòèñòèêè èçëó÷åíèÿ îäèíî÷�íîé ìîëåêóëû íåèçáåæåí âûõîä çà ðàìêè óðàâíåíèéÁëîõà, âêëþ÷àþùèõ â ñåáÿ, êàê èçâåñòíî, ýëåìåíòûìàòðèöû ïëîòíîñòè, çàâèñÿùèå îò ïåðåìåííûõ òîëü�êî àòîìà èëè ìîëåêóëû. Íàì æå íåîáõîäèìî ðàñ�ñìîòðåòü áîëåå øèðîêóþ ñèñòåìó ìîëåêóëà+ïîëå èïîýòîìó ìû áóäåì îïåðèðîâàòü ýëåìåíòàìè ìàòðè�öû ïëîòíîñòè òàêîé ðàñøèðåííîé ñèñòåìû. Ýòè ýëå�ìåíòû áóäóò çàâèñåòü îò êâàíòîâûõ ÷èñåë êàê ìî�ëåêóëû, òàê è ïîëÿ èçëó÷åíèÿ. �àìèëüòîíèàí òàêîéñèñòåìû ìîæåò áûòü ïðåäñòàâëåí â ñëåäóþùåì âè�äå: H = Hm +H? +�; (2)ãäå Hm � ãàìèëüòîíèàí ìîëåêóëû, H? � ãàìèëü�òîíèàí ïîïåðå÷íîãî ýëåêòðîìàãíèòíîãî ïîëÿ, à � �îïåðàòîð âçàèìîäåéñòâèÿ ìîëåêóëû ñî ñâåòîì, âêëþ�÷àþùèé âçàèìîäåéñòâèå êàê ñ ëàçåðíîé, òàê è ñîñòàëüíûìè ìîäàìè.Ìîëåêóëà áóäåò ïîãëîùàòü �îòîíû ëàçåðíîé ìî�äû è èçëó÷àòü ñïîíòàííî �îòîíû äðóãèõ ìîä. Ñõå�ìàòè÷åñêè ýòîò ïðîöåññ ¾ïåðåðàáîòêè¿ äâóõóðîâíå�âîé ìîëåêóëîé �îòîíîâ ïîñòîÿííî ðàáîòàþùåãî ëà�çåðà â �îòîíû �ëóîðåñöåíöèè ïîêàçàí íà ðèñ. 3, ãäåâîçëå óðîâíåé ýíåðãèè èçîáðàæåíû òàêæå ñîáñòâåí�íûå �óíêöèè ãàìèëüòîíèàíà Hm +H?. Öè�ðû 0 è1 îòìå÷àþò ñîñòîÿíèå ñèñòåìû ñ ìîëåêóëîé â îñíîâ�íîì è ïåðâîì âîçáóæäåííîì ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíè�ÿõ, à ñïîíòàííî èñïóùåííûé �îòîí �ëóîðåñöåíöèè
: : :10 ! !j1ij0i j1;kij0;kik k0 j0;k;k0ij1;k;k0i!

�èñ. 3. ¾Ïåðåðàáîòêà¿ �îòîíîâ ëàçåðíîãî ñâåòà â�îòîíû �ëóîðåñöåíöèè äâóõóðîâíåâîé ìîëåêóëîé.Øòðèõîâûìè ëèíèÿìè ñõåìàòè÷åñêè ïîêàçàíû �î-êîâñêèå ïîäïðîñòðàíñòâà980



ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007 Ñóá- è ñóïåðïóàññîíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ : : :ñîîòâåòñòâóåò ñèìâîëó k. Ôóíêöèè, ïðåäñòàâëåííûåíà ðèñ. 3, ïîêàçûâàþò, ÷òî ïîëíîå �îêîâñêîå ïðî�ñòðàíñòâî ñèòåìû ìîëåêóëà + ïîëå ìîæíî ðàçáèòüíà �îêîâñêèå ïîäïðîñòðàíñòâà, õàðàêòåðèçóþùèå�ñÿ îïðåäåëåííûì ÷èñëîì N ñïîíòàííî èñïóùåííûõ�îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè. Ïðèìåð òàêîãî �îêîâñêîãîïîäïðîñòðàíñòâà ñ N = 0 äàþò ïåðâûå äâå �óíêöèèíà ðèñ. 3, ñ N = 1 � âòîðûå äâå �óíêöèè è ò. ä. Ïðèíåïðåðûâíîì âîçáóæäåíèè ìîëåêóëû ñâåòîì, ïðî�èñõîäÿò ïåðåõîäû ìåæäó ðàçëè÷íûìè �îêîâñêèìèïîäïðîñòðàíñòâàìè, ïîêàçàííûìè ïðÿìîóãîëüíèêà�ìè íà ðèñ. 3. Ñõåìå, èçîáðàæåííîé íà ðèñ. 3, ìîæíîñîïîñòàâèòü öåïî÷êó çàöåïëÿþùèõñÿ óðàâíåíèé äëÿàìïëèòóä âåðîÿòíîñòè, à èç ïîñëåäíèõ ïîñòðîèòü öå�ïî÷êó çàöåïëÿþùèõñÿ óðàâíåíèé äëÿ ìàòðèöû ïëîò�íîñòè ñèñòåìû ìîëåêóëà + ïîëå. Ýòà ïðîöåäóðà ïî�äðîáíî îïèñàíà â ðàáîòå àâòîðà [21℄ è êíèãå [22℄.Íåñêîëüêî èíîé ïîäõîä ê ñèñòåìå àòîì + ïîëå, âêîòîðîé ïðîèñõîäèò ïåðåðàáîòêà �îòîíîâ ëàçåðíîéìîäû â �îòîíû �ëóîðåñöåíöèè áûë èñïîëüçîâàí âðàáîòàõ [23�25℄.Ââåäåì â ðàññìîòðåíèå ýëåìåíòû ìàòðèöû ïëîò�íîñòè ñèñòåìû ìîëåêóëà + ïîëå, ðåäóöèðîâàííûå ïîêâàíòîâûì ÷èñëàì èñïóùåííûõ �îòîíîâ:�(0)0 ; �(0)1 ; �(1)0 =Xk �0k;0k; �(1)1 =Xk �1k;1k;�(2)0 = 12!Xk;k0 �0kk0;0kk0 ;�(2)1 = 12!Xk;k0 �1kk0;1kk0 ; : : : (3)Ïîä çíàêîì ñóìì ñòîÿò ýëåìåíòû ìàòðèöû ïëîò�íîñòè ñèñòåìû ìîëåêóëà + ïîëå, âû÷èñëåííûå âáàçèñå ñîáñòâåííûõ �óíêöèé îïåðàòîðà Hm + H?.Âåðõíèé èíäåêñ ïîêàçûâàåò ïðèíàäëåæíîñòü äàííî�ãî äèàãîíàëüíîãî ýëåìåíòà ê �îêîâñêîìó ïîäïðî�ñòðàíñòâó, õàðàêòåðèçóþùåìóñÿ îïðåäåëåííûì ÷èñ�ëîì �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, êîòîðûå âûøå áûëèíàçâàíû ïðîìåæóòî÷íûìè. Â ðàáîòå [15℄ áûëî ïîêà�çàíî, ÷òî ñòàòèñòèêó �îòîíîâ ìîæíî èçó÷àòü ñ ïî�ìîùüþ áàëàíñíûõ óðàâíåíèé äëÿ äèàãîíàëüíûõ ýëå�ìåíòîâ ìàòðèöû ïëîòíîñòè (3). Ýòî îáñòîÿòåëüñòâîáóäåò èñïîëüçîâàòüñÿ è â äàííîé ðàáîòå.4. ÊÂÀÍÒÎÂÀß ÄÈÍÀÌÈÊÀ ÑÈÑÒÅÌÛÒ�ÅÕÓ�ÎÂÍÅÂÀß ÌÎËÅÊÓËÀ + ÏÎËÅÄâóõóðîâíåâàÿ ìîëåêóëà, îáëó÷àåìàÿ íåïðåðûâ�íûì ñâåòîì, íåïðåðûâíî èçëó÷àåò ñâåò. Îäíàêî îðãà�íè÷åñêèå ìîëåêóëû èìåþò òàêæå òðèïëåòíûå óðîâ�íè, íèæíèé èç êîòîðûõ, êàê ïðàâèëî, ðàñïîëîæåí

�(N�1)1 �(N)1k k �(N)2�(N)0�1=T1 �(N+1)0
�TS 1=T1ST�èñ. 4. Êâàíòîâûå ñêà÷êè èç (N � 1)-ãî �îêîâñêî-ãî ïîäïðîñòðàíñòâà â N -å è ïîòîì â (N + 1)-å ñèñïóñêàíèåì �îòîíà �ëóîðåñöåíöèèíèæå ïåðâîãî âîçáóæäåííîãî ñèíãëåòíîãî óðîâíÿ.Ñõåìà íà ðèñ. 3, ïîêàçûâàþùàÿ ¾ïåðåðàáîòêó¿ �î�òîíîâ ëàçåðíîé ìîäû â �îòîíû �ëóîðåñöåíöèè, ñî�ñòîèò èç ïîñëåäîâàòåëüíûõ øàãîâ, êàæäîìó èç êî�òîðûõ îòâå÷àåò èñïóñêàíèå �îòîíà �ëóîðåñöåíöèè.Ñîãëàñíî ðèñ. 3, ïðè èñïóñêàíèè N -ãî �îòîíà ñè�ñòåìà ïåðåõîäèò èç N � 1-ãî �îêîâñêîãî ïîäïðî�ñòðàíñòâà â N -å. Ïîýòîìó, èñïîëüçóÿ ââåäåííûå âû�øå ýëåìåíòû ìàòðèöû ïëîòíîñòè, N -é øàã ¾ïåðå�ðàáîòêè¿ òðåõóðîâíåâîé ìîëåêóëîé �îòîíîâ ëàçåð�íîé ìîäû â �îòîíû �ëóîðåñöåíöèè ìîæíî ïðåäñòà�âèòü ñõåìàòè÷åñêè òàê, êàê äåìîíñòðèðóåò ðèñ. 4.Çäåñü � � ñêîðîñòü áåçûçëó÷àòåëüíîãî ïåðåõîäàñ âîçáóæäåííîãî ñèíãëåòíîãî óðîâíÿ íà îñíîâíîé,k è 1=T1 � ñêîðîñòè âûíóæäåííûõ è ñïîíòàííûõïåðåõîäîâ â ìîëåêóëå, 1=ST � âðåìÿ æèçíè òðè�ïëåòíîãî ñîñòîÿíèÿ ìîëåêóëû. Êâàíòîâûé âûõîä� = �TST1=(1 + �TST1 + �T1) òàêîé èíòåðêîíâåð�ñèè äëÿ õîðîøî �ëóîðåñöèðóþùèõ ìîëåêóë, êîòî�ðûå ìû è áóäåì ðàññìàòðèâàòü, îáû÷íî ìåíüøå ïðî�öåíòà.Ïîñêîëüêó âðåìÿ æèçíè 1=ST òðèïëåòíîãî óðîâ�íÿ íà íåñêîëüêî ïîðÿäêîâ áîëüøå âðåìåíè æèçíèïåðâîãî âîçáóæäåííîãî ñèíãëåòíîãî óðîâíÿ, ýëåê�òðîííîå âîçáóæäåíèå, ïîïàâøåå íà òðèïëåòíûé óðî�âåíü áóäåò íàäîëãî çàñòðåâàòü íà íåì. Î÷åâèäíî,÷òî â ýòî âðåìÿ ìîëåêóëà íå ìîæåò ïîãëîùàòü ñâåòíà ÷àñòîòå ïåðâîãî ñèíãëåòíîãî ïåðåõîäà è ïîýòîìóèçëó÷åíèå ìîëåêóëîé ñâåòà ïðåêðàòèòñÿ. Íàñòóïèâ�øàÿ ïàóçà â èçëó÷åíèè (off-èíòåðâàë) ïðåðâåòñÿ, êàêòîëüêî ìîëåêóëà ñíîâà ïåðåéäåò â îñíîâíîå ñîñòî�ÿíèå. Ñîâåðøàÿ áûñòðûå ñêà÷êè ìåæäó îñíîâíûìè âîçáóæäåííûì ñèíãëåòíûìè óðîâíÿìè ìîëåêóëàâîññòàíîâèò �ëóîðåñöåíöèþ. Âðåìåííîé èíòåðâàë ñ�ëóîðåñöåíöèåé íàçûâàåòñÿ on-èíòåðâàëîì.Ýòà ýíåðãåòè÷åñêàÿ ñõåìà âåñüìà íàïîìèíàåòòàê íàçûâàåìóþ V-ñõåìó îäèíî÷íîãî àòîìà. Ôëóî�ðåñöåíöèÿ àòîìà, äèíàìèêà êîòîðîãî îïèñûâàåòñÿV-ñõåìîé, ïîäðîáíî îáñóæäàëàñü â 1980-å ãîäû â981



È. Ñ. Îñàäüêî ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007ñâÿçè ñ äåòåêòèðîâàíèåì êâàíòîâûõ ïðûæêîâ îäè�íî÷íîãî àòîìà [3�14℄. Òîãäà áûëè íàéäåíû �óíêöèèðàñïðåäåëåíèÿ on- è off-èíòåðâàëîâ ïî èõ äëèòåëü�íîñòè. Îíè îêàçàëèñü ýêñïîíåíöèàëüíûìè. Îäíàêîòåîðåòè÷åñêîãî âûðàæåíèÿ äëÿ �óíêöèè ðàñïðåäå�ëåíèÿ �îòîíîâ wN (T ) òîãäà íå áûëî âûâåäåíî. Îíîòàêæå íå áûëî èçìåðåíî íè òîãäà, íè ïîçæå.Ýâîëþöèÿ ñîñòîÿíèé, ïðåäñòàâëåííûõ íà ðèñ. 4è îòâå÷àþùèõ ïðèñóòñòâèþ â ñèñòåìå N ïðîìåæó�òî÷íûõ �îòîíîâ, áóäåò îïðåäåëÿòüñÿ ñëåäóþùåé ñè�ñòåìîé áàëàíñíûõ óðàâíåíèé:_�(N)1 = ���TS + 1T1 + �+ k� �(N)1 + k�(N)0 ;_�(N)0 = (�+k)�(N)1 �k�(N)0 +ST �(N)2 +�(N�1)1T1 ;_�(N)2 = �TS�(N)1 � ST �(N)2 : (4)Ñèñòåìà óðàâíåíèé (4) íå çàìêíóòà, òàê êàê âòîðîåóðàâíåíèå âêëþ÷àåò ÷ëåí �(N�1)1 =T1, îòâå÷àþùèéäðóãîìó �îêîâñêîìó ïîäïðîñòðàíñòâó. Ââîäÿ ñïåöè�àëüíûå îáîçíà÷åíèÿ �(0)0 = W0, �(0)1 = W1, �(0)2 = W2äëÿ ñîñòîÿíèé, îòâå÷àþùèõ îòñóòñòâèþ â ñèñòåìåïðîìåæóòî÷íûõ �îòîíîâ, è ïðèíèìàÿ âî âíèìàíèå,÷òî �(�1)1 � 0, ïðèäåì ê ñëåäóþùåé çàìêíóòîé ñèñòå�ìå óðàâíåíèé:_W1 = �(�TS + 1=T1 + � + k)W1 + kW0;_W0 = (� + k)W1 � kW0 + STW2;_W2 = �TSW1 � STW2; (5)êîòîðàÿ ëåãêî ìîæåò áûòü ðåøåíà. �åøåíèå íàäîèñêàòü ïðè íà÷àëüíîì óñëîâèè W0(0) = 1. Ýòî íà�÷àëüíîå óñëîâèå ïîêàçûâàåò, ÷òî â íóëåâîé ìîìåíò,ïðèíèìàåìûé çà íà÷àëî âðåìåííîãî èíòåðâàëà, áûëèñïóùåí �îòîí �ëóîðåñöåíöèè, òàê êàê ìîëåêóëà ñäîñòîâåðíîñòüþ íàõîäèòñÿ â îñíîâíîì ñîñòîÿíèè.Ââåäåì â ðàññìîòðåíèå ñëåäóþùèå ýëåìåíòûìàòðèöû ïëîòíîñòè, îòâå÷àþùèå ñóììèðîâàíèþ ïîâñåì �îêîâñêèì ïîäïðîñòðàíñòâàì:�0 = 1XN=0 �(N)0 ; �1 = 1XN=0 �(N)1 ; �2 = 1XN=0 �(N)2 : (6)Ñóììèðîâàíèåì ïî N âñåõ ïåðâûõ, âòîðûõ è òðå�òüèõ óðàâíåíèé ñèñòåìû (4) íåòðóäíî óáåäèòüñÿ, ÷òîýòè òðè ñóììàðíûå âåðîÿòíîñòè óäîâëåòâîðÿþò ñëå�äóþùåé ñèñòåìå óðàâíåíèé:_�1 = �(�TS + 1=T1 + �+ k)�1 + k�0;_�0 = (1=T1 + �+ k)�1 � k�0 + ST �2;_�2 = �TS�1 � ST �2: (7)

Ýòà ñèñòåìà áàëàíñíûõ óðàâíåíèé îïèñûâàåò äèíà�ìèêó òðåõóðîâíåâîé ìîëåêóëû, âîçáóæäàåìîé ñâå�òîì, è ìîæåò áûòü òàêæå ëåãêî ðåøåíà ïðè íà÷àëü�íîì óñëîâèè �0(0) = 1, ñîîòâåòñòâóþùåì èñïóñêà�íèþ �îòîíà �ëóîðåñöåíöèè â íà÷àëüíûé ìîìåíòâðåìåíè.Íàéäåì ðåøåíèÿ ñèñòåì óðàâíåíèé (5) è (7). Ñî�âåðøàÿ ïðåîáðàçîâàíèå Ëàïëàñà â îáåèõ ñèñòåìàõ,ïðèõîäèì ê ñëåäóþùèì ñèñòåìàì àëãåáðàè÷åñêèõóðàâíåíèé äëÿ ëàïëàñîâñêèõ îáðàçîâ:(s� �TS � 1=T1 � � + k)W1 + kW0 = 0;(� + k)W1 + (s� k)W0 + STW2 = �1;�TSW1 + (s� ST )W2 = 0 (8)è (s� �TS � 1=T1 � �� k)�1 + k�0 = 0;(1=T1 + � + k)�1 + (s� k)�0 + ST �2 = �1;�TS�1 + (s� ST )�2 = 0: (9)Ïðàâûå ÷àñòè óðàâíåíèé (8) è (9) ó÷èòûâàþò íà�÷àëüíîå óñëîâèå W0(0) = �0(0) = 1. �åøåíèÿ ñèñòåì(8) è (9) èìåþò âèäW1(s) = k(s� ST )DetW ; �1(s) = k(s� ST )Det� : (10)Äåòåðìèíàíòû ñèñòåì (8) è (9) ñâÿçàíû ñîîòíîøåíè�åì Det� = DetW � kT1 (s� ST ): (11)Èñïîëüçóÿ �îðìóëû (10) è (11), íàõîäèì ñâÿçü ìåæ�äó ðåøåíèÿìè ñèñòåì (8) è (9):�1(s) = W1(s) + W1(s)T1 �1(s): (12)Ïåðåõîäÿ ê �óíêöèÿì âðåìåíè â óðàâíåíèè (12), íà�õîäèì ñëåäóþùóþ ñâÿçü ìåæäó ðåøåíèÿìè ñèñòåìóðàâíåíèé (5) è (7):�1(t) =W1(t) + tZ0 dxT1W1(t� x)�1(x): (13)Êàê ïîêàçàíî â ðàáîòàõ [21; 22℄, �óíêöèÿ dS(t) == [W1(t)=T1℄dt, âû÷èñëåííàÿ ïðè íà÷àëüíîì óñëî�âèè W0(0) = 1, îïèñûâàåò âåðîÿòíîñòü ñïîíòàííî�ãî èñïóñêàíèÿ �îòîíà �ëóîðåñöåíöèè â èíòåðâàëå(t; t+ dt), åñëè â íóëåâîé ìîìåíò âðåìåíè áûë èñïó�ùåí ïðåäøåñòâóþùèé �îòîí. �åøàÿ óðàâíåíèå (13)èòåðàöèÿìè è äåëÿ îáå ÷àñòè óðàâíåíèÿ íà �1(t),ïðèäåì ê ñîîòíîøåíèþ1XN=0wN (T ) = 1; (14)982



ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007 Ñóá- è ñóïåðïóàññîíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ : : :êîòîðîå ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ñóììó âåðîÿòíîñòåé.Çäåñüw0(T ) = W1(T )�1(T ) ; wN (T ) = �(N)1 (T )�1(T ) ; (15)ãäå�(N)1 (T ) = TZ0 dt1T1 W1(t� t)�� t1Z0 dt2T1 W1(t1 � t2) : : :: : : tN�1Z0 dtNT1 W1(tN�1 � tN )W1(tN ): (16)Âåëè÷èíû w0(T ) è wN (T ) îïðåäåëÿþò âåðîÿòíîñòüíàáëþäàòü èíòåðâàë T ñîîòâåòñòâåííî áåç ïðîìåæó�òî÷íîãî �îòîíà è ñ N ïðîìåæóòî÷íûìè �îòîíàìè.Íàéäåì òåïåðü âûðàæåíèÿ äëÿ �óíêöèé �1(t) èW1(t). Ôîðìóëû (10) ìîæíî ïðåäñòàâèòü â ñëåäóþ�ùåì âèäå: �1(s) = k(ST � s)�s(S1 � s)(S2 � s) ; (17)W1(s) = k(ST � s)(s0 � s)(s1 � s)(s2 � s) ; (18)ãäå S0 = 0; S1; S2 è s0; s1; s2 � ñîîòâåòñòâåííî êîðíèóðàâíåíèé Det� = 0 è DetW = 0. Ïðåäñòàâëÿÿ �îð�ìóëû (17) è (18) â âèäå ñóììû ïîëþñíûõ ñëàãàåìûõè ñîâåðøàÿ ñ íèìè îáðàòíîå ïðåîáðàçîâàíèå Ëàïëà�ñà, ïðèäåì ê ñëåäóþùåìó âûðàæåíèþ äëÿ �óíêöèè�1(t):�1(t) == k � ST2�R2+�1� ST�R� expf�(�R)tg2R �� �1� ST +R� expf�( +R)tg2R � : (19)Çäåñü  = G+ 2k + ST2 ;R =s�G+ 2k � ST2 �2 � �TSk; (20)è G = � + �TS + 1=T1 � ñóììàðíàÿ ñêîðîñòü âñåõñïîíòàííûõ ïåðåõîäîâ ñ âîçáóæäåííîãî ýëåêòðîííî�

ãî óðîâíÿ. Äëÿ �óíêöèè W1(t) ïðèõîäèì ê âûðàæå�íèþW1(t) = k � (ST � s0) exp(�s0t)(s2 � s0)(s1 � s0) ��(ST�s1) exp(�s1t)(s2�s1)(s1�s0) +(ST�s2) exp(�s2t)(s2�s1)(s2�s0) � : (21)ßâíûå âûðàæåíèÿ äëÿ êîðíåé s0; s1; s2 ïðèâåäåíû âÏðèëîæåíèè.5. ÂÛ×ÈÑËÅÍÈÅ ÔÓÍÊÖÈÈ�ÀÑÏ�ÅÄÅËÅÍÈß ÔÎÒÎÍÎÂÕîòÿ �îðìóëû (15) è ÿâëÿþòñÿ �îðìàëüíûì ðå�øåíèåì çàäà÷è î âû÷èñëåíèè �óíêöèè ðàñïðåäåëå�íèÿ �îòîíîâ, èõ ìîæíî èñïîëüçîâàòü òîëüêî äëÿî÷åíü êîðîòêèõ âðåìåííûõ èíòåðâàëîâ, äëÿ êîòî�ðûõ ñðåäíåå ÷èñëî �îòîíîâ íå áîëåå òðåõ-÷åòûðåõ.Äëÿ áîëåå äëèííûõ âðåìåííûõ èíòåðâàëîâ, ñðåäíåå÷èñëî �îòîíîâ íà êîòîðûõ áîëåå äåñÿòè, â �îðìó�ëàõ (15) ïðèäåòñÿ âû÷èñëÿòü äåñÿòè- èëè äàæå äâà�äöàòèêðàòíûå èíòåãðàëû, ÷òî äåëàåò ðàñ÷åò ïðàê�òè÷åñêè íåâîçìîæíûì. Îäíàêî â ðàáîòå [15℄ áûëîïîêàçàíî, ÷òî �îðìóëó äëÿ âåðîÿòíîñòè ìîæíî ïðå�îáðàçîâàòü ê îäíîêðàòíîìó èíòåãðàëó äëÿ ëþáîãîN , êîòîðûé ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ñâåðòêó äâóõ ïóàññî�íîâñêèõ ðàñïðåäåëåíèé ñ äàííûì N . Âîñïîëüçóåìñÿýòèì ïðèåìîì è â äàííîé çàäà÷å.�åøåíèå óðàâíåíèÿ (12) ìîæíî ïðåäñòàâèòü âñëåäóþùåì âèäå:�1(s) = W1(s)1�W1(s)=T1 == 1XN=0�W1(s)T1 �N W1(s) = 1XN=0 �(N)1 (s): (22)Î÷åâèäíî, ÷òî �(N)1 (s) ÿâëÿåòñÿ ëàïëàñîâñêèì îáðà�çîì N -êðàòíîãî èíòåãðàëà â �îðìóëå (16), âû÷èñ�ëåíèå êîòîðîãî è ÿâëÿåòñÿ òðóäíîé ïðîáëåìîé. Èñ�ïîëüçóÿ �îðìóëó (18), ìîæåì íàïèñàòü�(N)1 (s) = �W1(s)T1 �N W1(s) == kN+1(ST � s)N+1TN1 [(s0 � s)(s1 � s)(s2 � s)℄N+1 : (23)Ñâîáîäíûé ÷ëåí óðàâíåíèÿ (Ï.2) ðàâåí� (a+ b+ d+ g)b+ b(a+ b+ g) == �bd = �kST =T1;983



È. Ñ. Îñàäüêî ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007ïîýòîìó, èñïîëüçóÿ èçâåñòíûå ñâîéñòâà êîðíåé óðàâ�íåíèÿ òðåòüåé ñòåïåíè, ìû ïðèõîäèì ê ñîîòíîøåíèþkST =T1 = s0s1s2: (24)Èñïîëüçóÿ ýòî ñîîòíîøåíèå, ìîæíî ïðåîáðàçîâàòü�îðìóëó (23) ê ñëåäóþùåìó âèäó:�(N)1 (s) = k� s0ST �N �ST � ss0 � s �N+1 �� sN1(s1 � s)N+1 sN2(s2 � s)N+1 : (25)Äâå ïîñëåäíèõ äðîáè ýòîãî âûðàæåíèÿ ïðåäñòàâëÿ�þò ñîáîé ëàïëàñîâñêèå îáðàçû ïóàññîíîâñêèõ �óíê�öèé. Äðîáü â ñòåïåíè N + 1 ìîæíî ïðåîáðàçîâàòüñëåäóþùèì îáðàçîì:�ST � ss0 � s �N+1 = �1 + ST � s0s0 s0s0 � s�N+1 == N+1Xm=0 (N + 1)!m!(N + 1�m)! ���ST � s0s0 �m� s0s0 � s�m : (26)Ñóììà â ïðàâîé ÷àñòè (26) ïðåäñòàâëÿåò ñîáîéðàçëîæåíèå èñõîäíîé äðîáè ïî ìàëîìó ïàðàìåòðó(ST � s0)=s0. Îí âñåãäà ñóùåñòâåííî ìåíüøå åäè�íèöû. Íàïðèìåð, èñïîëüçóÿ äîâîëüíî òèïè÷íûå çíà�÷åíèÿ êîíñòàíò: k = 106 ñ�1, 1=T1 = 108 ñ�1,� = 107 ñ�1, �TS = 105 ñ�1, ST = 104 ñ�1, íàé�äåì ñ ïîìîùüþ �îðìóë (Ï.3) ñëåäóþùèå çíà÷åíèÿêîðíåé óðàâíåíèÿ (Ï.2):s0 = 9:99 � 103 ñ�1 � ST ;s1 = 9:002 � 105 ñ�1 � k;s2 = 1:112 � 108 ñ�1 � 1=T1: (27)Îòñþäà ñëåäóåò, ÷òî (ST � s0)=s0 � 10�3, ò. å. ïàðà�ìåòð ðàçëîæåíèÿ äåéñòâèòåëüíî î÷åíü ìàë. Îí èìå�åò ýòî æå çíà÷åíèå ïðè âñåõ òðåõ ñîîòíîøåíèÿõ ìåæ�äó ñðåäíèìè äëèòåëüíîñòÿìè on- è off-èíòåðâàëîâ,ðàññìîòðåííûõ íèæå, ò. å. ïðè �on = 10�3 ñ è�off = 10�4 ñ, ïðè �on = 10�3 ñ è �off = 10�3 ñ, ïðè�on = 10�3 ñ è �off = 10�2 ñ. Ïîäñòàâèâ òåïåðü ðàçëî�æåíèå (26) â �îðìóëó (25), ïðèõîäèì ê ñëåäóþùåìóâûðàæåíèþ:�(N)1 (s) = k� s0ST �N N+1Xm=0CmN+1�ST � s0s0 �m �� s0 sm�10(s0 � s)m sN1(s1 � s)N+1 sN2(s2 � s)N+1 : (28)

Çäåñü ïîñëåäíèå òðè äðîáè ïðåäñòàâëÿþò ñîáîéëàïëàñîâñêèå îáðàçû ïóàññîíîâñêèõ �óíêöèé. Ïî�ýòîìó, ñîâåðøàÿ îáðàòíîå ïðåîáðàçîâàíèå Ëàïëàñà�îðìóëû (28) è äåëÿ ðåçóëüòàò íà �óíêöèþ �1(T ),îïðåäåëåííóþ �îðìóëîé (19), ïðèõîäèì ê ñëåäóþ�ùåìó âûðàæåíèþ äëÿ �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �î�òîíîâ:wN (T ) = k�1(T ) � s0ST �N ��8<: TZ0 PN [s1(T � x)℄PN (s2x) dx ++ s0 N+1Xm=1CmN+1�ST � s0s0 �m �� TZ0 dxPm�1 [s0(T � x)℄�� xZ0 dy PN [s1(x� y)℄PN (s2y)9=; : (29)Ýòà �îðìóëà ñîäåðæèò òîëüêî ïóàññîíîâñêèå �óíê�öèè âðåìåíè: PM (st) = (st)Me�st=M !. Ôîðìóëà (29)ïîëíîñòüþ ýêâèâàëåíòíà �îðìóëàì (15) è (16). Îä�íàêî òåïåðü äëÿ ðàññìîòðåíèÿ áîëüøèõ âðåìåííûõèíòåðâàëîâ T , äëÿ êîòîðûõ ñðåäíåå ÷èñëî �îòîíîâñîñòàâëÿåò òûñÿ÷è, íàì íåò íåîáõîäèìîñòè âû÷èñ�ëÿòü òûñÿ÷åêðàòíûé èíòåãðàë.Ôóíêöèÿ wN (T ) = �(N)1 (T )=�1(T ) îïðåäåëÿåò ðàñ�ïðåäåëåíèå �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, èñïóñêàåìûõòðåõóðîâíåâîé ìîëåêóëîé, íà âðåìåííîì èíòåðâàëåT . Êàê óæå ãîâîðèëîñü âûøå, ýòà �ëóîðåñöåíöèÿ ÿâ�ëÿåòñÿ ìåðöàþùåé, ò. å. ñîñòîèò èç ÷åðåäóþùèõñÿon-èíòåðâàëîâ ñ �ëóîðåñöåíöèåé è off-èíòåðâàëîâ,êîãäà ñâåò íå èçëó÷àåòñÿ. Î÷åâèäíî, ÷òî ñòàòèñòè�êà �îòîíîâ áóäåò î÷åíü ñèëüíî çàâèñåòü îò ñîîòíî�øåíèÿ ñðåäíåé äëèòåëüíîñòè on- è off-èíòåðâàëîâ,à òàêæå äëèòåëüíîñòè T èíòåðâàëà èçìåðåíèÿ. Íàé�äåì ðàñïðåäåëåíèå on- è off-èíòåðâàëîâ è âûðàæå�íèÿ äëÿ èõ ñðåäíèõ çíà÷åíèé.6. �ÀÑÏ�ÅÄÅËÅÍÈß on- Èoff-ÈÍÒÅ�ÂÀËÎÂÄëèòåëüíîñòè on- è off-èíòåðâàëîâ â ìåðöàþùåé�ëóîðåñöåíöèè áóäóò �ëóêòóèðîâàòü. Íàéäåì ñíà�÷àëà óðàâíåíèÿ äëÿ �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ äëè�òåëüíîñòåé on- è off-èíòåðâàëîâ.984



ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007 Ñóá- è ñóïåðïóàññîíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ : : :6.1. Óðàâíåíèÿ äëÿ on-ñîñòîÿíèéÓðàâíåíèÿ äëÿ on-ñîñòîÿíèé ìîæíî íàéòè ñ ïî�ìîùüþ ñèñòåìû (7), åñëè â åå âòîðîì óðàâíåíèèîòáðîñèòü ÷ëåí ST �2, îïèñûâàþùèé ïðèõîä ìîëå�êóëû â ñèíãëåòíîå ñîñòîÿíèå èç òðèïëåòíîãî, ò. å.ïðèõîä â on-ñîñòîÿíèå. Òîãäà ïðèõîäèì ê ñëåäó�þùåé ñèñòåìå óðàâíåíèé, îïèñûâàþùèõ äèíàìèêóon-ñîñòîÿíèé:_�1 = �(�TS + 1=T1 + � + k)�1 + k�0;_�0 = (1=T1 + �+ k)�1 � k�0: (30)Ôóíêöèÿ won = onst � �1, íàéäåííàÿ èç ýòèõ äâóõóðàâíåíèé ïðè íà÷àëüíîì óñëîâèè �0(0) = 1 è íîð�ìèðîâàííàÿ èíòåãðàëüíî íà åäèíèöó, îïèñûâàåò ðàñ�ïðåäåëåíèå on-èíòåðâàëîâ ïî äëèòåëüíîñòè.Ñèñòåìó (30) ìîæíî åùå áîëåå óïðîñòèòü, åñëèó÷åñòü, ÷òî ñðåäíåå âðåìÿ ìåæäó ñêà÷êàìè ìåæäóñèíãëåòíûìè ñîñòîÿíèÿìè 1 è 0 ñóùåñòâåííî ìåíü�øå âðåìåíè æèçíè ìîëåêóëû â òðèïëåòíîì ñîñòîÿ�íèè. Ïðè òàêèõ ÷àñòûõ ñêà÷êàõ ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè0 è 1 âåðîÿòíîñòü ïðåáûâàíèÿ â on-ñîñòîÿíèè ìîæíîîïðåäåëèòü êàê �on = �1 + �0; (31)ò. å. âåðîÿòíîñòüþ ïðåáûâàíèÿ ìîëåêóëû â ñèíãëåò�íîì ñîñòîÿíèè. Òîãäà ñêëàäûâàÿ äâà óðàâíåíèÿ ñè�ñòåìû (30), íàõîäèì_�on = ��TS�1: (32)Ïðè âðåìåíàõ, ñóùåñòâåííî ïðåâûøàþùèõ T1, ìîæ�íî âîñïîëüçîâàòüñÿ êâàçèñòàöèîíàðíûì ïðèáëèæå�íèåì, ïîëîæèâ _�1 = 0. Â ýòîì ñëó÷àå èç ïåðâîãîóðàâíåíèÿ ñèñòåìû (30) íàõîäèì ñëåäóþùóþ ñâÿçü:�1 = kT11 + kT1 + (�TS + �)T1 �0: (33)Èñïîëüçóÿ �îðìóëû (33) è (31), ìû ìîæåì âûðàçèòü�1 ÷åðåç �on:�1 = kT11 + (2k + �TS + �)T1 �on: (34)Ïîäñòàâëÿÿ �îðìóëó (34) â óðàâíåíèå (32), ïðèäåìê ñëåäóþùåìó ïðîñòîìó óðàâíåíèþ äëÿ âåðîÿòíîñòèîáíàðóæèòü ìîëåêóëó â on-ñîñòîÿíèè:_�on = ��on�on ; (35)ãäå 1�on = k �TST11 + (2k + �TS + �)T1 : (36)

�åøåíèåì óðàâíåíèÿ (35) ÿâëÿåòñÿ ýêñïîíåíöèàëü�íàÿ �óíêöèÿ won = 1�on exp�� t�on� ; (37)îïèñûâàþùàÿ ïëîòíîñòü âåðîÿòíîñòè îáíàðóæèòüon-èíòåðâàë äëèòåëüíîñòè t. Î÷åâèäíî, ÷òî �on åñòüñðåäíÿÿ äëèòåëüíîñòü on-èíòåðâàëà.6.2. Óðàâíåíèå äëÿ off-ñîñòîÿíèéÊîãäà ìîëåêóëà ïîïàäàåò â òðèïëåòíîå ñîñòîÿ�íèå, �ëóîðåñöåíöèÿ ïðåêðàùàåòñÿ. Ñëåäîâàòåëüíî,ðàâåíñòâî �off = �2 (38)îïèñûâàåò âåðîÿòíîñòü ïðåáûâàíèÿ ìîëåêóëû âoff-ñîñòîÿíèè. Óðàâíåíèå äëÿ âåðîÿòíîñòè îáíà�ðóæèòü ìîëåêóëó â off-ñîñòîÿíèè íàéäåì, åñëèâ òðåòüåì óðàâíåíèè ñèñòåìû (7) îòáðîñèì ÷ëåí�TS�1, îïèñûâàþùèé ïðèõîä ìîëåêóëû â off-ñîñ-òîÿíèå èç on-ñîñòîÿíèÿ. Ñëåäîâàòåëüíî, äèíàìèêàoff-ñîñòîÿíèÿ îïèñûâàåòñÿ óðàâíåíèåì_�off = �ST �off ; (39)èç êîòîðîãî ñëåäóåò, ÷òî ïëîòíîñòü âåðîÿòíîñòè îá�íàðóæèòü ìîëåêóëó â off-îñòîÿíèè åñòüwoff = ST exp(�ST t); (40)ãäå �off = 1=ST (41)åñòü ñðåäíÿÿ äëèòåëüíîñòü off-èíòåðâàëà.6.3. Óðàâíåíèå äëÿ ðàñ÷åòà �ëóêòóàöèéÏåðåñêîêè èç on-ñîñòîÿíèÿ â off-ñîñòîÿíèå èîáðàòíî áóäóò ïðîèñõîäèòü â ñëó÷àéíûå ìîìåíòûâðåìåíè ñ âåðîÿòíîñòÿìè, îïèñûâàåìûìè �îðìóëà�ìè (37) è (40). ×òîáû íàéòè òàêèå ñëó÷àéíûå ìîìåí�òû, âîñïîëüçóåìñÿ óðàâíåíèåìrnd(1) = tZ0 w(�) d�; (42)ãäå �óíêöèÿ rnd(1) îïðåäåëÿåò ñëó÷àéíûì îáðàçîì÷èñëî ìåæäó 0 è 1 ñ ïîñòîÿííîé ïëîòíîñòüþ âåðîÿò�íîñòè. Âåëè÷èíû t, íàéäåííûå èç ýòîãî óðàâíåíèÿ,è áóäóò ñëó÷àéíûìè ìîìåíòàìè âðåìåíè, ðàñïðåäå�ëåííûìè ñ ïëîòíîñòüþ âåðîÿòíîñòè w(t).Íà ðèñ. 5 ïðåäñòàâëåíû ðàññ÷èòàííûå òàêèì îá�ðàçîì �ëóêòóàöèè èíòåíñèâíîñòè �ëóîðåñöåíöèè.985
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�èñ. 5. Ôëóêòóàöèè �ëóîðåñöåíöèè, ðàññ÷èòàííûåñ ïîìîùüþ óðàâíåíèÿ (42) ïðè �on = 1 ìñ è�off = 3 ìñ è èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ 106 �îòîíîââ ñåêóíäóÑëåäóåò ïîä÷åðêíóòü ñëåäóþùåå. Óðàâíåíèÿ (30)è (39) âûâîäèëèñü â äàííîé ñòàòüå ñ ïðåíåáðåæå�íèåì íåêîòîðûìè ÷ëåíàìè â òî÷íîé ñèñòåìå óðàâ�íåíèé (7), îïèñûâàþùåé äèíàìèêó òðåõóðîâíåâîéìîëåêóëû. Ïîýòîìó ìîæåò ñëîæèòüñÿ âïå÷àòëåíèå,÷òî óðàâíåíèÿ (30) è (39) äëÿ íàõîæäåíèÿ �óíêöèèðàñïðåäåëåíèÿ on- è off-èíòåðâàëîâ ÿâëÿþòñÿ ïðè�áëèæåííûìè. Òàêîå âïå÷àòëåíèå áóäåò îøèáî÷íûì.Â äåéñòâèòåëüíîñòè, óðàâíåíèÿ (30) è (39) ÿâëÿþò�ñÿ òî÷íûìè óðàâíåíèÿìè äëÿ íàõîæäåíèÿ �óíêöèèðàñïðåäåëåíèÿ on- è off-èíòåðâàëîâ. À èëëþçèþ èõïðèáëèæåííîñòè ñîçäàåò âûáðàííûé â äàííîé ñòà�òüå ìåòîä èõ âûâîäà ñ ïîìîùüþ óðàâíåíèé (7). Â òîæå âðåìÿ óðàâíåíèÿ (7) ÿâëÿþòñÿ òî÷íûìè óðàâíå�íèÿìè äëÿ íàõîæäåíèÿ àâòîêîððåëÿöèîííîé �óíê�öèè ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè. Äðóãèìè ñëîâàìè,óðàâíåíèÿ (30), (39) è (7) � òî÷íûå óðàâíåíèÿ äëÿíàõîæäåíèÿ ðàçíûõ �èçè÷åñêèõ âåëè÷èí.7. ÑÓÁÏÓÀÑÑÎÍÎÂÑÊÀß ÑÒÀÒÈÑÒÈÊÀÔÎÒÎÍÎÂ Â on-ÈÍÒÅ�ÂÀËÅÑíà÷àëà ïðîàíàëèçèðóåì íàèáîëåå ïðîñòîéñëó÷àé, êîãäà èíòåðâàë T ñóùåñòâåííî êîðî÷å ñðåä�íåé äëèòåëüíîñòè on-èíòåðâàëîâ, ò. å. T � 0:1�on.Â ýòîì ñëó÷àå âëèÿíèå ïàóç, îáóñëîâëåííûõoff-èíòåðâàëàìè, áóäåò íåçíà÷èòåëüíûì è ïîýòîìóìû äîëæíû ïðèéòè ê ðåçóëüòàòàì, áëèçêèì êïîëó÷åííûì â ðàáîòå [15℄. Èñïîëüçóÿ �îðìóëû(36) è (41) ñ íàáîðîì êîíñòàíò, êîòîðûé ïðè�âåäåí ïåðåä �îðìóëîé (27), ìû íàõîäèì, ÷òî

�on = 10�3 ñ è �off = 10�4 ñ, ò. å. ñðåäíÿÿ äëè�òåëüíîñòü on-èíòåðâàëà â äåñÿòü ðàç ïðåâûøàåòñðåäíþþ äëèòåëüíîñòü off-èíòåðâàëà. Ïðè ñêîðîñòèíàêà÷êè k = 106 ñ�1 è äåñÿòèïðîöåíòíîì ñáîðå ñâå�òà �ëóîðåñöåíöèè íà on-èíòåðâàëå äëèòåëüíîñòüþ10�3 ñ áóäåò èñïóñêàòüñÿ â ñðåäíåì 100 �îòîíîâ.Ïðè T � 0:1�on ñóììó ïî m â �îðìóëå (29) ìîæíîîòáðîñèòü, òàê êàê â ýòîì ñëó÷àå äàæå íàèáîëüøèé÷ëåí ñóììû ñ m = 1 áóäåò â(N + 1)ST � s0s0 s0s1 � 103ðàç ìåíüøå ïåðâîãî ÷ëåíà â �èãóðíûõ ñêîáêàõ. Òîã-äà �óíêöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ ïðèíèìàåò ñëå�äóþùèé âèä:wN (T ) = k�1(T ) � s0ST �N �� TZ0 PN [s1(T � x)℄PN (s2x) dx: (43)Çäåñü �óíêöèÿ �1(T ) îïðåäåëåíà �îðìóëîé (19).Ôîðìóëà (43) âåñüìà ïîõîæà íà �îðìóëó (35) èç ðà�áîòû [15℄, âûâåäåííóþ äëÿ ñòàòèñòèêè �îòîíîâ �ëó�îðåñöåíöèè äâóõóðîâíåâîé ìîëåêóëû. Îáå ñîäåðæàòñâåðòêó äâóõ ïóàññîíîâñêèõ �óíêöèé. Íî â �îðìóëå(35) èç ðàáîòû [15℄ îòñóòñòâóåò äðîáü (s0=ST )N , àêîðíè s1, s2 è �óíêöèÿ �1(T ) íàõîäÿòñÿ èç äâóõ áà�ëàíñíûõ óðàâíåíèé, îïèñûâàþùèõ âðåìåííóþ ýâî�ëþöèþ äâóõóðîâíåâîé ìîëåêóëû.Èçâåñòíî, ÷òî ïóàññîíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèå �î�òîíîâ ïîëíîñòüþ îïðåäåëåíî ñðåäíèì ÷èñëîì �îòî�íîâ hNi, ò. å.PN (hNi) = hNiN exp(�hNi)N ! :�àñïðåäåëåíèå (43) ïðè (s0=ST )N = 1 îïðåäåëÿåòñÿäâóìÿ êîíñòàíòàìè s1, s2. Îíî �óæå ïóàññîíîâñêîãî,ò. å. ÿâëÿåòñÿ ñóáïóàññîíîâñêèì. Íàèáîëüøåå îòëè�÷èå îò ïóàññîíîâñêîãî ðàñïðåäåëåíèÿ íàáëþäàåòñÿïðè s1 = s2 [20℄. ×åì çàìåòíåé ðàçëè÷èå â âåëè÷èíåêîíñòàíò s1 è s2, òåì ìåíüøå îòëè÷èå ñóáïóàññîíîâ�ñêîãî ðàñïðåäåëåíèÿ îò ïóàññîíîâñêîãî.×òîáû âûÿñíèòü �èçè÷åñêèé ñìûñë êîíñòàíò s0,s1, s2, ðàññ÷èòàåì ïî �îðìóëå (21) �óíêöèþ W1(t).�åçóëüòàò ðàñ÷åòà ïðåäñòàâëåí íà ðèñ. 6. Â ëîãà�ðè�ìè÷åñêîé âðåìåíí�îé øêàëå, èñïîëüçîâàííîé íàðèñ. 6, ýêñïîíåíöèàëüíàÿ çàâèñèìîñòü âûãëÿäèò êàêãëàäêàÿ ñòóïåíüêà, çàíèìàþùàÿ ïðèìåðíî îäèí ïî�ðÿäîê âåëè÷èíû âðåìåíè. Ó �óíêöèè W1(t) åñòü986
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lg t[℄�èñ. 6. ÔóíêöèÿW1(t), ðàññ÷èòàííàÿ ïî �îðìóëå (21), (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ) è �óíêöèÿ �1(t), ðàññ÷èòàííàÿ ïî �îðìóëå(19), (øòðèõîâàÿ ëèíèÿ) ïðè k = 106 ñ�1, 1=T1 = 108 ñ�1, � = 107 ñ�1, �TS = 105 ñ�1, ST = 104 ñ�1òðè òàêèõ ñòóïåíüêè. Ïåðâàÿ ñòóïåíüêà îïèñûâàåòíàðàñòàíèå �óíêöèè. Ýòî íàðàñòàíèå îïðåäåëÿåòñÿýêñïîíåíòîé, â ïîêàçàòåëå êîòîðîé ñòîèò s2 � 1=T1.Âòîðàÿ ñòóïåíüêà îïèñûâàåò ïåðâîå óìåíüøåíèå âå�ëè÷èíû �óíêöèè ïî÷òè äî íóëÿ. Îíî îïðåäåëÿåòñÿýêñïîíåíòîé, â ïîêàçàòåëå êîòîðîé ñòîèò s1 � k. È,íàêîíåö, òðåòüÿ ñòóïåíüêà ïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ�óíêöèè äî íóëÿ. Îíà ïîêàçàíà íà ðèñ. 6á è îïðå�äåëÿåòñÿ ýêñïîíåíòîé, â ïîêàçàòåëå êîòîðîé ñòîèòs0 � ST . Òðè ïóàññîíîâñêèå �óíêöèè â �îðìóëå(29) ñîîòâåòñòâóþò ýòèì òðåì ýêñïîíåíòàì. Ýêñïî�íåíòà ñ íàèáîëüøèì êîðíåì îïðåäåëÿåò ñóáïóàññî�íîâñêèé õàðàêòåð ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ íà ìàëûõâðåìåííûõ èíòåðâàëàõ, î êîòîðîì ãîâîðèëîñü âû�øå. Îñòàëüíûå äâå ýêñïîíåíòû, êàê ìû óâèäèì äà�ëåå, îïðåäåëÿþò ñóïåðïóàññîíîâñêèé, ò. å. áîëåå øè�ðîêèé, ÷åì ïóàññîíîâñêèé, õàðàêòåð ðàñïðåäåëåíèÿ�îòîíîâ íà áîëüøèõ âðåìåííûõ èíòåðâàëàõ.Íà ðèñ. 6 øòðèõîâîé ëèíèåé èçîáðàæåíà òàêæå�óíêöèÿ �1(t). Ýòà �óíêöèÿ ñâÿçàíà ñ àâòîêîððåëÿ�öèîííîé �óíêöèåé ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè ñëå�äóþùèì ïðîñòûì ñîîòíîøåíèåì [11; 22; 26; 27℄:g(2)(T ) = hI(t)I(t+ T )ihI(t)i2 = �1(T )�1(1) : (44)Íàðàñòàíèå àâòîêîððåëÿöèîííîé �óíêöèè â îáëàñòèâðåìåí ïîðÿäêà T1 îáóñëîâëåíî ý��åêòîì àíòèãðóï�ïèðîâêè �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè. �ëàäêàÿ ñòóïåíü�êà â îáëàñòè ìèëëèñåêóíä îïðåäåëÿåòñÿ ýêñïîíåíòîéexp[�(1=�on+1=�off )t℄. Åå ïîÿâëåíèå îòâå÷àåò ý��åê�òó ãðóïïèðîâêè �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, ò. å. íàëè�÷èþ âî �ëóîðåñöåíöèè on- è off-èíòåðâàëîâ.

8. ÑÓÏÅ�ÏÓÀÑÑÎÍÎÂÑÊÎÅ�ÀÑÏ�ÅÄÅËÅÍÈÅ ÔÎÒÎÍÎÂÈòàê, ìû íàøëè, ÷òî, åñëè âðåìÿ ñ÷åòà �îòî�íîâ T íà ïîðÿäîê ìåíüøå ñðåäíåé äëèòåëüíîñòè�on on-èíòåðâàëà, òî ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ íà òà�êîì èíòåðâàëå, âî-ïåðâûõ, ÿâëÿåòñÿ ñóáïóàññîíîâñ-êèì, âî-âòîðûõ, ïðàêòè÷åñêè òàêèì æå, êàê è âíåïðåðûâíîé �ëóîðåñöåíöèè äâóõóðîâíåâîãî àòîìàèëè ìîëåêóëû. Â ýòîì ñëó÷àå ìû ìîæåì îãðàíè�÷èòüñÿ ó÷åòîì òîëüêî ïåðâîãî ñëàãàåìîãî â �èãóð�íûõ ñêîáêàõ �îðìóëû (29). Îäíàêî, åñëè ýòî âðå�ìÿ T ñîïîñòàâèìî èëè áîëüøå ñðåäíåé äëèòåëüíîñòèon-èíòåðâàëà �on, òî ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ èçìå�íÿåòñÿ êàðäèíàëüíî èç-çà íàëè÷èÿ off-èíòåðâàëîâ.Âëèÿíèå off-èíòåðâàëîâ íà �óíêöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ�îòîíîâ îïèñûâàåòñÿ ñóììîé ïî m â �îðìóëå (29).Ïîýòîìó ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ òåïåðü çàâèñèò íåòîëüêî îò äëèòåëüíîñòè èíòåðâàëà èçìåðåíèÿ, íî èîò ñîîòíîøåíèÿ ìåæäó �on è �off . Âåðíåìñÿ ñíîâà êðàññìîòðåíèþ �îðìóëû (29).Ïðè áîëüøèõ âðåìåíàõ ñ÷åòà, ðàññìàòðèâàåìûõçäåñü è äàëåå, âëèÿíèåì àíòèãðóïïèðîâêè �îòî�íîâ ìîæíî ïðåíåáðå÷ü. Àíòèãðóïïèðîâêà, îáóñëàâ�ëèâàþùàÿ ñóáïóàññîíîâñêèé õàðàêòåð ðàñïðåäåëå�íèÿ, àêòóàëüíà òîëüêî ïðè ìàëûõ âðåìåíàõ íàáëþ�äåíèÿ. Ïðè áîëüøèõ âðåìåííûõ èíòåðâàëàõ T àí�òèãðóïïèðîâêà �îòîíîâ êàê �àêòîð, ïðèâîäÿùèéê ñóáïóàññîíîâñêîìó ðàñïðåäåëåíèþ, ò. å. ñóæåíèþðàñïðåäåëåíèÿ, áóäåò íå çàìåòíà íà �îíå òàêîãî�àêòîðà êàê íàëè÷èå off-èíòåðâàëîâ.Ê òîìó æå ñóæåíèå ðàñïðåäåëåíèÿ òåì ìåíüøå,÷åì ìåíüøå îòíîøåíèå ñêîðîñòåé âûíóæäåííûõ è987



È. Ñ. Îñàäüêî ÆÝÒÔ, òîì 131, âûï. 6, 2007ñïîíòàííûõ ïåðåõîäîâ, ò. å. ÷åì ìåíüøå ïðîèçâåäå�íèå kT1. Â íàøåì ñëó÷àå kT1 = 10�2. Ïðè ýòîì èíòå�ãðàëû â �îðìóëàõ (43) è (29) ñîäåðæàò äâà ðàñïðåäå�ëåíèÿ Ïóàññîíà, ó êîòîðûõ s1=s2 = 10�2, è ïîýòîìóýòè èíòåãðàëû ìîæíî óïðîñòèòü. Äåéñòâèòåëüíî, âðàáîòå àâòîðà [15℄ áûëà âûâåäåíà ñëåäóþùàÿ �îð�ìóëà äëÿ âåðîÿòíîñòè íàáëþäàòü N �îòîíîâ �ëóî�ðåñöåíöèè äâóõóðîâíåâîé ìîëåêóëû íà èíòåðâàëå T :wN (T ) = a+A1� expf�(a+A)Tg �� TZ0 dxPN [a(T � x)℄PN (Ax): (45)Ýòà �îðìóëà ñîäåðæèò ñâåðòêó äâóõ ïóàññîíîâñêèõ�óíêöèé, êàê è �îðìóëà (29). Ýòà âåðîÿòíîñòü èìå�åò âèä �óíêöèè Ïóàññîíà ïðè ìàëîé âåëè÷èíå îòíî�øåíèÿ a=A. Íàïðèìåð, ïðè a=A = 10�2 ñïðàâåäëèâîñëåäóþùåå ñîîòíîøåíèå:TZ0 dxPN [a(T � x)℄PN (Ax) �� 1� expf�(a+A)Tga+A PN (aT ); (46)ò. å. ðàñïðåäåëåíèå áóäåò �àêòè÷åñêè ïóàññîíîâ�ñêèì. Èñïîëüçóÿ ïîñëåäíþþ �îðìóëó è ïîìíÿ, ÷òîíàñ èíòåðåñóþò áîëüøèå âðåìåííûå èíòåðâàëû, äëÿêîòîðûõ ñïðàâåäëèâî íåðàâåíñòâî aT � 1, ìû ìî�æåì �îðìóëó (29) ïðåîáðàçîâàòü ê ñëåäóþùåìó âè�äó:�(N)1 (T ) = ks1 + s2 � s0ST �N ��8<:PN (s1T ) + s0 N+1Xm=1CmN+1�ST � s0s0 �m �� TZ0 dxPm�1 [s0(T � x)℄PN (s1x)9=; : (47)Ïîñêîëüêó â ýòîé �îðìóëå îòáðîøåí ìàëûé âêëàäàíòèãðóïïèðîâêè �îòîíîâ, ïåðâûé ÷ëåí â �èãóð�íûõ ñêîáêàõ ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ïóàññîíîâñêîå ðàñ�ïðåäåëåíèå.Õîðîøî èçâåñòíî, ÷òî ïðè s1T � 1 �óíêöèÿ

Ïóàññîíà ïåðåõîäèò â �óíêöèþ �àóññà, ò. å. ñïðàâåä�ëèâà �îðìóëàPN (s1T ) = (s1T )NN ! exp(�s1T ) == exp�� (N � s1T )22s1T �p2�s1T = GN (s1T ): (48)Ïðîâîäÿ òàêóþ çàìåíó â �îðìóëå (47), ïðèõîäèìê ñëåäóþùåé �îðìóëå äëÿ �óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ�îòîíîâ íà áîëüøèõ âðåìåííûõ èíòåðâàëàõ â ìåðöà�þùåé �ëóîðåñöåíöèè, êîãäà N ïðèíèìàåò áîëüøèåçíà÷åíèÿ:wN (T ) = k(s1 + s2)�1(T ) � s0ST �N ��8<:GN (s1T ) + s0 N+1Xm=1CmN+1�ST � s0s0 �m �� TZ0 dxPm�1 [s0(T � x)℄GN (s1x)9=; : (49)Çäåñü �1(T ) îïðåäåëåíî �îðìóëîé (19). Ñ ïîìî�ùüþ ýòîé �îðìóëû íàéäåì ðàñïðåäåëåíèå �îòî�íîâ ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè òðåõ òèïîâ, êîãäà�on � �off , �on � �off è �on � �off .Ñëó÷àé �on � �off . Â ýòîì ñëó÷àå ÷åðåäóþùè�åñÿ on- è off-èíòåðâàëû ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèèóäîáíî èçîáðàçèòü ñõåìîé, ïðåäñòàâëåííîé íà ðèñ. 7.Â ðåàëüíîé ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè äëèòåëüíî�ñòè on- è off-èíòåðâàëîâ �ëóêòóèðóþò ïðèìåðíîòàê, êàê äåìîíñòðèðóåò ðèñ. 5. Ñõåìà æå, ïðèâåäåí�íàÿ íà ðèñ. 7, óäîáíà òåì, ÷òî îíà ïîêàçûâàåò ñî�îòíîøåíèÿ ìåæäó ñðåäíèìè äëèòåëüíîñòÿìè on- è
tà á â ã10�310�4�èñ. 7. Ñõåìà ÷åðåäóþùèõñÿ on- è off-èíòåðâàëîâäëÿ ñëó÷àÿ �on = 10�3 ñ, �off = 10�4 ñ. Ïîêà-çàíû äëèòåëüíîñòè ÷åòûðåõ èíòåðâàëîâ, äëÿ êîòî-ðûõ íèæå ðàññ÷èòàíû âåðîÿòíîñòè wN (T ) ðàñïðå-äåëåíèÿ �îòîíîâ: T = 10�3:2 = 6:3 � 10�4 ñ (à),10�2:8 = 1:585 �10�3 ñ (á ), 10�2:4 = 3:98 �10�3 ñ (â),10�2 ñ (ã)988
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�èñ. 8. Ôóíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ wN (T ),âû÷èñëåííûå ñ ïîìîùüþ �îðìóëû (49) íà ÷åòûðåõâðåìåííûõ èíòåðâàëàõ, èçîáðàæåííûõ íà ðèñ. 7
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�èñ. 9. �åçóëüòàò ðàñ÷åòà ïî �îðìóëå (49) áåç ñóì-ìû ïî m (øòðèõîâàÿ ëèíèÿ) è ñ ó÷åòîì ñóììûïî m (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ) äëÿ âðåìåííîãî èíòåðâàëàT = 0:65�onà á â ã10�3 10�3 t�èñ. 10. Ñõåìà ÷åðåäóþùèõñÿ on- è off-èíòåðâàëîâäëÿ ñëó÷àÿ �on = 10�3 ñ, �off = 10�3 ñ. Äëèòåëü-íîñòè ÷åòûðåõ èíòåðâàëîâ òå æå, ÷òî è íà ðèñ. 7off-èíòåðâàëîâ è èíòåðâàëàìè èçìåðåíèÿ. Ôóíêöèèðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ çàâèñÿò èìåííî îò ýòèõ ñî�îòíîøåíèé. Âåðîÿòíîñòè æå W1(t) è �1(t), ðàññ÷è�òàííûå ïî �îðìóëå (21) è (19) äëÿ äàííîé ïîñëåäî�âàòåëüíîñòè on- è off-èíòåðâàëîâ, ïðåäñòàâëåíû íàðèñ. 6.

�10 0�2�4�6�8 lg t[℄00:0020:0040:0060:0080:010W1; �1

�èñ. 11. Ôóíêöèè W1(t) (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ), �1(t)(øòðèõîâàÿ ëèíèÿ) ïðè k = 106 ñ�1, 1=T1 == 108 ñ�1, � = 107 ñ�1, �TS = 105 ñ�1, ST == 103 ñ�1�àñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ, ïîñ÷èòàííûå ñ ïîìî�ùüþ �îðìóëû (49), ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 8. Ýòè ðàñ�ïðåäåëåíèÿ, â îòëè÷èå îò ïóàññîíîâñêîãî è ñóáïóàñ�ñîíîâñêîãî, èìåþò õâîñò â îáëàñòè ìåíüøèõ ÷èñåë�îòîíîâ. Ýòî ðåçóëüòàò âëèÿíèÿ ñóììû ïî m â�îðìóëå (49), îïèñûâàþùåé off-èíòåðâàëû. Âëèÿ�íèå off-èíòåðâàëîâ íå çàìåòíî ïðè T � 0:1�on, íîóæå âïîëíå çàìåòíî ïðè T = 0:65�on. Ýòî äåìîíñòðè�ðóåò ðèñ. 9. �àñïðåäåëåíèå, èçîáðàæåííîå ñïëîø�íîé ëèíèåé íà ðèñ. 9, ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ïèê a íàðèñ. 8. Îòêëîíåíèå îò ðàñïðåäåëåíèÿ ïóàñîíîâñêî�ãî òèïà ïðîÿâëÿåòñÿ â ïîÿâëåíèè õâîñòà â îáëàñòèìåíüøèõ N .Ñëó÷àé �on = �off . Â ýòîì ñëó÷àå ÷åðåäóþùèå�ñÿ on- è off-èíòåðâàëû ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèè èâðåìåííûå èíòåðâàëû, íà êîòîðûõ âåäåòñÿ ñ÷åò �î�òîíîâ, ìîæíî èçîáðàçèòü ñõåìîé, ïðåäñòàâëåííîé íàðèñ. 10. Ïðè òàêîì ñîîòíîøåíèè äëèòåëüíîñòåé on-è off-èíòåðâàëîâ ðåøåíèÿ óðàâíåíèé (19) è (21) âû�ãëÿäÿò òàê, êàê äåìîíñòðèðóåò ðèñ. 11. Íàáîð êîí�ñòàíò, èñïîëüçîâàííûé çäåñü, îòëè÷àåòñÿ îò íàáîðà,èñïîëüçîâàííîãî ïðè ðàñ÷åòå ðèñ. 6, òîëüêî çíà÷åíè�åì ST . Ýòà âåëè÷èíà çäåñü ìåíüøå â äåñÿòü ðàç. Ýòîïðèâåëî ê êàðäèíàëüíîìó èçìåíåíèþ âèäà �óíêöèè�1(t) ïðè áîëüøèõ âðåìåíàõ. Îíà ñòàëà â äâà ðàçàìåíüøå.�àñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ, ïîñ÷èòàííûå ñ ïîìî�ùüþ �îðìóëû (49) äëÿ äàííîãî ðàñïðåäåëåíèÿ on-è off-èíòåðâàëîâ, ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 12. Ïëîùàäüïîä êàæäîé êðèâîé, îïèñûâàþùåé ðàñïðåäåëåíèå�îòîíîâ, ðàâíà åäèíèöå. Ýòî ïîäòâåðæäàåò ïðàâèëü�íîñòü ïðîâåäåííûõ âû÷èñëåíèé. Êðèâûå á, â, ã óâå�989
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×10�èñ. 12. Ôóíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ wN (T ),âû÷èñëåííûå ñ ïîìîùüþ �îðìóëû (49) íà ÷åòûðåõâðåìåííûõ èíòåðâàëàõ, èçîáðàæåííûõ íà ðèñ. 10ëè÷åíû, ÷òîáû äåòàëè êðèâûõ áûëè ëó÷øå âèäíû.Óçêèå ïèêè íà êðèâûõ îòâå÷àþò ïåðâîìó ñëàãàåìî�ìó â �èãóðíûõ ñêîáêàõ �îðìóëû (49). Êðûëüÿ â îá�ëàñòè ìåíüøèõ N íà êðèâûõ à, á, îòâå÷àþùèõ ñðàâ�íèòåëüíî êîðîòêèì èíòåðâàëàì T , êîòîðûå ïðèìåð�íî ðàâíû ïî äëèòåëüíîñòè �on, îáóñëîâëåíû ñóììîéïî m â �îðìóëå (49). Åñëè âðåìåííîé èíòåðâàë óâå�ëè÷èâàåòñÿ è ñòàíîâèòñÿ ðàâíûì íåñêîëüêèì �on, òîóçêèé ïèê ðåçêî óìåíüøàåòñÿ ïî âåëè÷èíå, êàê ïîêà�çûâàåò ðàñïðåäåëåíèå â. Ïðè åùå áîëüøåì âðåìåí�íîì èíòåðâàëå îí âîîáùå èñ÷åçàåò, ÷òî ïîêàçûâàåòðàñïðåäåëåíèå ã. Â ýòîì ñëó÷àå ðàñïðåäåëåíèå �îòî�íîâ öåëèêîì îïðåäåëÿòñÿ ñóììîé ïî m, ò. å. âëèÿíèåoff-èíòåðâàëîâ íà �óíêöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâñòàíîâèòñÿ îïðåäåëÿþùèì.Äåéñòâèòåëüíî, ðàññìîòðèì �èçè÷åñêèé ñìûñë�óíêöèé, âõîäÿùèõ â èíòåãðàë m-ãî ÷ëåíà ñóììû:TZ0 dx s0Pm�1 [s0(T � x)℄ s1PN (s1x): (50)Ôóíêöèÿ s1PN (s1t) ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ðàñïðåäåëå�íèå �îòîíîâ íà èíòåðâàëå t ïðè ïðåíåáðåæåíèè àí�òèãðóïïèðîâêîé �îòîíîâ, ò. å. ïðè óñëîâèè, ÷òî ðàñ�ïðåäåëåíèå âðåìåí èñïóñêàíèÿ �îòîíà îïðåäåëÿåòñÿýêñïîíåíöèàëüíîé �óíêöèåé s1 exp(�s1t). Ôóíêöèÿs0Pm�1(s0t) ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé âåðîÿòíîñòü îáíàðó�æèòü m off-èíòåðâàëîâ íà âðåìåííîì èíòåðâàëå t.Ïåðâûé ÷ëåí ñóììû ñ m = 1 ñîäåðæèò âåðîÿòíîñòüs0P0(s0t) = s0 exp(�s0t) îáíàðóæèòü off-èíòåðâàëäëèòåëüíîñòè t. �èñóíîê 12 ïîêàçûâàåò, ÷òî, ÷åìäëèííåé èíòåðâàë T ñ÷åòà �îòîíîâ, òåì áîëüøåîí áóäåò çàõâàòûâàòü off-èíòåðâàëîâ è ïîýòîìó òåìáîëüøóþ ðîëü áóäóò èãðàòü ñâåðòêè äâóõ ïóàññî�

à á â ã t10�210�3�èñ. 13. Ñõåìà ÷åðåäóþùèõñÿ on- è off-èíòåðâàëîâäëÿ ñëó÷àÿ �on = 10�3 ñ, �off = 10�2 ñ. Äëèòåëüíî-ñòè ÷åòûðåõ èíòåðâàëîâ òå æå, ÷òî è íà ðèñ. 7
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lg t[℄�èñ. 14. Ôóíêöèè W1(t) (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ),�1(t) (øòðèõîâàÿ ëèíèÿ) ïðè k = 106 ñ�1,1=T1 = 108 ñ�1, � = 107 ñ�1, �TS = 105 ñ�1,ST = 102 ñ�1íîâñêèõ �óíêöèé òèïà (50). Ïðè T � �off èìåí�íî èíòåãðàëû òèïà (50) èãðàþò âàæíåéøóþ ðîëü â�îðìèðîâàíèè ñóïåðïóàññîíîâñêèõ ðàñïðåäåëåíèé,ïðåäñòàâëåííûõ ðàñïðåäåëåíèÿìè â è ã íà ðèñ. 12.Ñëó÷àé �on � �off . Â ýòîì ñëó÷àå ÷åðåäóþùèå�ñÿ on- è off-èíòåðâàëû ìåðöàþùåé �ëóîðåñöåíöèèè âðåìåííûå èíòåðâàëû, íà êîòîðûõ âåäåòñÿ ñ÷åò�îòîíîâ, ìîæíî èçîáðàçèòü ñõåìîé, ïðåäñòàâëåí�íîé íà ðèñ. 13. Ýòîé ñõåìå ÷åðåäóþùèõñÿ on- èoff-èíòåðâàëîâ îòâå÷àþò âåðîÿòíîñòè W1(t) è �1(t),ïðåäñòàâëåííûå íà ðèñ. 14. Ôóíêöèè �1(t), ïðåä�ñòàâëåííûå øòðèõîâûìè êðèâûìè íà ðèñ. 6, 11, 14,ñèëüíî îòëè÷àþòñÿ äðóã îò äðóãà. ×åì áîëüøå äëè�òåëüíîñòü off-èíòåðâàëîâ, òåì ìåíüøå âåëè÷èíà ýòîé�óíêöèè ïðè áîëüøèõ âðåìåíàõ, ò. å. òåì áîëüøåïåðåïàä çíà÷åíèé ýòîé �óíêöèè, êîòîðàÿ, ñîãëàñíî(44), ïðîïîðöèîíàëüíà àâòîêîððåëÿöèîííîé �óíê�öèè �ëóîðåñöåíöèè g(2)(T ). �àññìîòðèì òåïåðü ðàñ�ïðåäåëåíèå �îòîíîâ. Ñîãëàñíî ðèñ. 13, âî âñå ÷åòû�ðå âðåìåííûõ èíòåðâàëà ïîïàäàåò íå áîëåå îäíîãîon-èíòåðâàëà. Ôóíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ ïî�990
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�èñ. 15. Ôóíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ wN (T ),âû÷èñëåííûå ñ ïîìîùüþ �îðìóëû (49) íà ÷åòûðåõâðåìåííûõ èíòåðâàëàõ, èçîáðàæåííûõ íà ðèñ. 13êàçàíû íà ðèñ. 15. Êàæäàÿ èç íèõ èìååò óçêèé ïèêíà êîðîòêèõ èíòåðâàëàõ a, á, â è øèðîêîå êðûëî, êî�òîðîå ñìåùåíî â ñòîðîíó ìàëûõ N áîëüøå ïî ñðàâ�íåíèþ ñ ïðåäûäóùèì ñëó÷àåì. Ýòî îñîáåííî çàìåò�íî ïðè ñîïîñòàâëåíèè ðàñïðåäåëåíèé ã íà ðèñ. 12è ðèñ. 15. Ñðåäíåå ÷èñëî �îòîíîâ â ðàñïðåäåëåíèèã íà ðèñ. 12 ïðèìåðíî ðàâíî 6000, à â ðàñïðåäåëå�íèè, ïðåäñòàâëåííîì íà ðèñ. 15, � îêîëî 2000. Ýòîòðåçóëüòàò îòðàæàåò î÷åâèäíûé �àêò óìåíüøåíèÿñðåäíåãî ÷èñëà �îòîíîâ íà èíòåðâàëå T ïðè óâå�ëè÷åíèè äëèòåëüíîñòè off-èíòåðâàëîâ. Â �îðìèðî�âàíèè øèðîêîãî ðàñïðåäåëåíèÿ ðåøàþùóþ ðîëü èã�ðàåò ñóììà ïî m â �îðìóëå (49).Ïðè óâåëè÷åíèè äëèòåëüíîñòè off-èíòåðâàëîâ ïî�ÿâëÿåòñÿ åùå îäèí èíòåðåñíûé �àêò. Î÷åâèäíî, ÷òîåñëè off-èíòåðâàëû îòñóòñòâóþò, òî âåðîÿòíîñòü ðå�ãèñòðàöèè èíòåðâàëà T áåç ïðîìåæóòî÷íûõ �îòî�íîâ áóäåò çàìåòíîé òîëüêî ïðè î÷åíü êîðîòêèõ èí�òåðâàëàõ, áîëåå êîðîòêèõ, ÷åì ñðåäíèé èíòåðâàë 1=kìåæäó äâóìÿ èñïóùåííûìè �îòîíàìè. Ïðè óâåëè�÷åíèè èíòåðâàëà T ýòà âåðîÿòíîñòü áóäåò ñòðåìè�òåëüíî ïðèáëèæàòüñÿ ê íóëþ è áóäåò òåì ìåíüøå,÷åì áîëüøå èíòåðâàë T .Åñëè æå �ëóîðåñöåíöèÿ ÿâëÿåòñÿ ìåðöàþùåé,ò. å. ñóùåñòâóþò off-èíòåðâàëû, òî î÷åâèäíî, ÷òîïðè äëèíå èíòåðâàëà T ïîðÿäêà ñðåäíåé äëèíûoff-èíòåðâàëà âåðîÿòíîñòü íàáëþäàòü èíòåðâàë áåçïðîìåæóòî÷íîãî �îòîíà áóäåò çàìåòíî îòëè÷àòüñÿîò íóëÿ. Äðóãèìè ñëîâàìè, �óíêöèÿ âåðîÿòíîñòèw0(T ) = W1(T )=�1(T ) áóäåò èìåòü äâà ìàêñèìóìà.Ýòîò �àêò äåìîíñòðèðóåò ðèñ. 16. Íà ðèñ. 16á âèäíî,÷òî ïðè T � �off = 10�2  âåðîÿòíîñòü îáíàðóæèòüèíòåðâàë áåç ïðîìåæóòî÷íîãî �îòîíà çàìåòíî âîç�ðàñòàåò.Ôëóêòóèðóþùàÿ èíòåíñèâíîñòü �ëóîðåñöåíöèè,

ðàññ÷èòàííàÿ ðàíåå è ïðåäñòàâëåííàÿ íà ðèñ. 5, çà�ìåòíî îòëè÷àåòñÿ îò èçìåðÿåìîé â îïûòå òåì, ÷òî ååóðîâåíü âî âðåìÿ on-èíòåðâàëà íåèçìåíåí è ðàâåí106 �îòîíîâ â ñåêóíäó. Â ðåàëüíîé �ëóîðåñöåíöèèýòîò óðîâåíü �ëóêòóèðóåò â ñîîòâåòñòâèè ñ ðàñïðå�äåëåíèåì �îòîíîâ wN (t), íàéäåííûì â ïðåäûäóùèõïóíêòàõ. Êðîìå òîãî, â ðåàëüíûõ ýêñïåðèìåíòàõ âðå�ìÿ íàêîïëåíèÿ �îòîíîâ îòëè÷íî îò íóëÿ. Â òàêîìñëó÷àå âñÿ âðåìåííàÿ øêàëà äåëèòñÿ íà ðàâíîâåëè�êèå îòðåçêè âðåìåíè, ñîîòâåòñòâóþùèå âðåìåíè íà�êîïëåíèÿ �îòîíîâ. Èíòåíñèâíîñòü �ëóêòóèðóþùåé�ëóîðåñöåíöèè I1(t) ñ ó÷åòîì âðåìåíè t0 íàêîïëå�íèÿ �îòîíîâ îïèñûâàåòñÿ �îðìóëîéI1(t) = 1t0 t+t0Zt I(x) dx; (51)ãäå I(x) � �ëóêòóèðóþùàÿ èíòåíñèâíîñòü �ëóîðåñ�öåíöèè, èçîáðàæåííàÿ íà ðèñ. 5. Åñëè ó÷åñòü äâàóïîìÿíóòûõ âûøå �àêòîðà è ïîñòðîèòü �óíêöèþI2(t) = I1(t)N(t)=hNi, òî ðàññ÷èòàííàÿ èíòåíñèâ�íîñòü �ëóîðåñöåíöèè áóäåò �ëóêòóèðîâàòü òàê, êàêïîêàçàíî íà ðèñ. 17. Òàêèå �ëóêòóàöèè êà÷åñòâåííîïîõîæè íà �ëóêòóàöèè, èçìåðåííûå â ðàáîòå [28℄.9. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÁûëî ïîêàçàíî, ÷òî íîâûé ïîäõîä ê ðàñ÷åòó�óíêöèè ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ, ïðåäëîæåííûéíåäàâíî àâòîðîì [15; 20℄, ïîçâîëèë âïåðâûå ðàññ÷è�òàòü �óíêöèþ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ â �ëóêòóè�ðóþùåé �ëóîðåñöåíöèè îäèíî÷íîé ìîëåêóëû. Ê ñî�æàëåíèþ, êðèâûå íà ðèñ. 8, 9, 12, 15, äåìîíñòðè�ðóþùèå ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâ, íåâîçìîæíî áûëîñðàâíèòü ñ ðåçóëüòàòàìè äðóãèõ ðàáîò ïî ñòàòèñòè�êå �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè, ïîòîìó ÷òî, íàñêîëüêîèçâåñòíî àâòîðó, â ëèòåðàòóðå îòñóòñòâóþò ðàñ÷å�òû �óíêöèé ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèèîäèíî÷íûõ ìîëåêóë. Íåâîçìîæíî ïîêà è ñðàâíåíèå ñýêñïåðèìåíòîì, ïîòîìó ÷òî êðîìå óïîìÿíóòîé ðàáî�òû Øîðòà è Ìàíäåëÿ [16℄, ãäå èçìåðÿëàñü �óíêöèÿðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñöåíöèè áåç ìåðöà�íèÿ, è ñðàâíåíèå ñ êîòîðîé óæå áûëî ïðîâåäåíî âðàáîòå [15℄, îòñóòñòâóþò ðàáîòû, â êîòîðûõ èçìåðÿ�ëàñü áû �óíêöèÿ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ �ëóîðåñ�öåíöèè îäèíî÷íûõ ìîëåêóë. Õîòåëîñü áû íàäåÿòüñÿ,÷òî ðåçóëüòàòû íàñòîÿùåé ñòàòüè áóäóò ñòèìóëèðî�âàòü ïðîâåäåíèå òàêèõ ýêñïåðèìåíòîâ. Ýòè ðåçóëü�òàòû âêðàòöå ñâîäÿòñÿ ê ñëåäóþùèì.1. Äëÿ ðàñïðåäåëåíèÿ �îòîíîâ âûâåäåíà �îðìó�ëà (29), ïðèíèìàþùàÿ âî âíèìàíèå ý��åêòû àíòè�991
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�èñ. 17. Ôëóêòóàöèè èíòåíñèâíîñòè �ëóîðåñöåí-öèè, ó÷èòûâàþùèå êàê êîíå÷íîå âðåìÿ íàêîïëåíèÿ�îòîíîâ t0 = �on = 1 ìñ, òàê è �ëóêòóàöèþ èõ÷èñëàãðóïïèðîâêè �îòîíîâ íà ìàëûõ âðåìåíàõ è ãðóïïè�ðîâêè �îòîíîâ íà áîëüøèõ âðåìåíàõ.2. �àñïðåäåëåíèå �îòîíîâ íà âðåìåííûõ èíòåð�âàëàõ ìåíüøèõ ñðåäíåé äëèòåëüíîñòè on-èíòåðâàëàîêàçûâàåòñÿ ñóáïóàññîíîâñêîãî òèïà, ò. å. áîëåå óç�êèì, ÷åì ïóàññîíîâñêîå. Ýòî ðåçóëüòàò âëèÿíèÿ àí�òèãðóïïèðîâêè �îòîíîâ.3. Íà âðåìåííûõ èíòåðâàëàõ ïîðÿäêà è áîëååñðåäíåé äëèòåëüíîñòè on-èíòåðâàëà ðàñïðåäåëåíèå�îòîíîâ îêàçûâàåòñÿ ñóïåðïóàññîíîâñêèì, ò. å. áî�ëåå øèðîêèì, ÷åì ïóàññîíîâñêîå.4. Ñóïåðïóàññîíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèå �îòîíîâìîæåò èìåòü ñëîæíóþ �îðìó ñ äâóìÿ ìàêñèìóìà�

ìè, îäèí èç êîòîðûõ îòâå÷àåò óçêîìó ïèêó, à âòî�ðîé � øèðîêîìó ðàñïðåäåëåíèþ, ïðîòÿíóâøåìóñÿ âîáëàñòü ìàëûõ N îò îñòðîãî ïèêà.5. Ïîêàçàíî, ÷òî ýòî øèðîêîå ðàñïðåäåëåíèåîáóñëîâëåíî âëèÿíèåì off-èíòåðâàëîâ, ò. å. ïàóç â�ëóîðåñöåíöèè.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè ïîääåðæêå �ÔÔÈ (ãðàíò�07-02-00181). Ï�ÈËÎÆÅÍÈÅÂâåäåì ñëåäóþùèå ñîêðàùåííûå îáîçíà÷åíèÿäëÿ êîíñòàíò, �èãóðèðóþùèõ â óðàâíåíèÿõ (5) è (7):a = �TS ; b = k;  = ST ;d = 1T1 ; g = �: (Ï.1)Òîãäà óðàâíåíèå DetW = 0 áóäåò âûãëÿäåòü ñëåäóþ�ùèì îáðàçîì:DetW = [s� (a+ b+ d+ g)℄ (s� b)(s� )�� sb(b+ g) + b(a+ b+ g) = 0: (Ï.2)�åøàÿ ýòî êóáè÷íîå óðàâíåíèå, íàõîäèì âûðàæåíèÿäëÿ êîðíåé:s0 = M � 23pP os�13a os�� Q2P 1:5�� ; (Ï.3à)s1 =M � 23pP sin�13a sin Q2P 1:5� ; (Ï.3á)s2 =M + 23pP sin�13a sin Q2P 1:5 + �3� ; (Ï.3â)992
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