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Summary
Jacobi code sequences having one-level periodic autocorrelation functions 

and block lengths equal to 2r- l  connected with Hadamard difference sets 
are considered. It is shown that cyclic codes of such type are maximal-length 
codes and the optimization of vector-matrix multiplication with using their 
matrices by means of the fast Hadamard transform is possible. There are two 
fast algorithms of vector-matrix multiplication produced, the second one using 
the principle of «two» has the minimal quantity of calculations.
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Несмотря на довольно большое количество исследований, свя­
занных с изучением структуры изолированных молекул и их 
Ван-дер-Ваальсовых комплексов, охлажденных в сверхзвуковой 
струе, влиянием комплексообразования на внутримолекуляр­
ные колебания, проявлением релаксационных процессов в воз­
бужденных состояниях молекул и комплексов, колебательной 
предиссоциации, остаются недостаточно изученными вопросы, 
касающиеся формирования колебательной структуры в спект­
рах изолированных молекул и комплексов при интенсивном ла­
зерном возбуждении.

Целью работы является разработка новых методов получе­
ния информации о динамике релаксационных процессов из ре­
зультатов нелинейно-спектроскопических экспериментов; уста­
новление закономерностей фотофизических процессов в струйно- 
охлажденных молекулах при воздействии импульсного интенсив­
ного лазерного излучения.
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Материалы и методы исследований. Экспериментальные ис­
следования проведены на базе лаборатории кафедры лазерной 
физики и спектроскопии БГУ и лаборатории лазерной физики 
БГПУ. В качестве объекта исследования использовался 9-циа- 
ноантрацен.

Экспериментальная установка состоит из трех блоков: ис­
точника возбуждения, вакуумной системы и системы регистра­
ции. Вторая гармоника лазера на АИГ:Ш3+ с модуляцией доб­
ротности (лазер LS-2124), частотой следования импульсов 10 Гц 
и длительностью импульса 9 не используется для накачки твер­
дотельного лазера на сапфире с титаном (Al20 3:Ti3+). Твердотель­
ный преобразователь «Титан» позволяет получать плавно пере­
страиваемое лазерное излучение в спектральном диапазоне от 
714 до 900 нм с шириной линии излучения 5 см-1. С использо­
ванием нелинейного кристалла KDP излучение основной частоты 
лазера на сапфире с титаном преобразовывалось во вторую гар­
монику. При максимальной энергии накачки импульсами второй 
гармоники АИГ:Ш3+ лазера 100 мДж энергия импульсов преоб­
разованного излучения Al20 3:Ti3+ лазера на длине волны 375 нм 
составляла 0,3 мДж. Энергия импульсов лазера накачки кон­
тролировалась системой контроля интенсивности и варьирова­
лась путем изменения энергии накачки. Преобразованное лазер­
ное излучение фокусировалось в сверхзвуковую струю. Вакуум­
ная система с системой формирования Ван-дер-Ваальсовых комп­
лексов аналогична описанной ранее в [1].

Результаты исследований и их обсуждение. Анализ распре­
деления интенсивностей линий в спектрах флуоресценции по­
казывает, что при переходе к интенсивному лазерному возбуж­
дению существенным образом меняется характер распределения 
интенсивностей соответствующих вибронных полос в спектрах. 
Разумно предположить, что формирование структуры спектров 
флуоресценции при интенсивном лазерном возбуждении сущест­
венным образом связано с эффектами повторного возбуждения 
электронно-колебательных состояний за время, сравнимое с дли­
тельностью возбуждающего импульса, так как процессов внут­
римолекулярного колебательного перераспределения, как было 
показано в [2], для вибронных уровней с Екол < 751 см'1 не наблю­
далось. При рассмотрении механизмов формирования структу­
ры спектров флуоресценции при интенсивном лазерном возбуж­
дении, в частности, в частоту 0-0-перехода и 215 см-1 следует 
учитывать следующие процессы.

1. Флуоресценцию с непосредственно возбуждаемого уров­
ня. Распределение интенсивности в этой компоненте должно
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быть аналогичным распределению интенсивностей в аналогич­
ных спектрах флуоресценции при низко интенсивном лазерном 
возбуждении.

2. Флуоресценцию с более высоких вибронных подуровней 
возбужденного состояния, заселяемых вследствие эффектов пов­
торного возбуждения в течение длительности возбуждающего 
импульса с колебательных подуровней нижнего электронного 
состояния. Таким образом, реализуется ситуация частично ох­
лажденной молекулы с возможностью одновременного возбуж­
дения как с уровня с нулевой колебательной энергией, так и с 
других заселенных колебательных подуровней основного элект­
ронного состояния. Таким образом, распределение интенсив­
ностей в результирующем спектре будет являться результатом 
суперпозиции нескольких спектров, каждый из которых будет 
представлен в итоговом спектре с соответствующим «весом», 
определяемым вероятностью перехода с исходного возбужден­
ного вибронного состояния на колебательные подуровни основ­
ного электронного состояния.

В работе [2] показано, что при возбуждении в Екол > 751 см'1 
спектры флуоресценции содержат все признаки эффективного 
внутримолекулярного колебательного перераспределения (ВКП), 
реализующегося по «ступенчатому» механизму с заселением про­
межуточных по энергии внутримолекулярных уровней, актив­
ных в вибронных переходах с участием нулевого состояния. В част­
ности, спектр флуоресценции с колебательного подуровня 1155 см'1 
уже содержит все признаки эффективного ВКП. Однако в про­
межутке 751-1155 см'1 [2] интенсивного заселения колебательных 
подуровней нижнего электронного состояния не происходит, 
поэтому можно предположить, что и вклад спектров флуоресцен­
ции с этих колебательных подуровней в интенсивность сум­
марного спектра будет также ничтожным. А вклад спектров флуо­
ресценции с Екол> 1155 см'1 можно учесть, придав больший вес 
основному спектру флуоресценции с нулевого колебательного 
подуровня возбужденного электронного состояния. В рамках 
высказанного предположения о структуре спектров флуорес­
ценции при интенсивном возбуждении в частоту 0—0-перехода 
и на колебательный подуровень 215 см'1 следует ожидать, что ре­
зультирующий спектр может быть смоделирован как сумма взя­
тых с определенными «весами» спектров флуоресценции, полу­
ченных при возбуждении на различные промежуточные коле­
бательные подуровни.

Проведенное моделирование показало, что общая картина 
динамики молекул в возбужденных состояниях при интенсив­
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ном лазерном возбуждении определяется рядом взаимовлияю- 
щих процессов, приводящих к характерным спектроскопичес­
ким проявлениям.

1. «Ступенчатое» перевозбуждение с последующей флуорес­
ценцией с более высоких колебательных подуровней, в резуль­
тате чего результирующий спектр флуоресценции является су- 
перпозицей спектра флуоресценции с исходного возбужденного 
колебательного подуровня и спектров флуоресценции с более 
высоких колебательных подуровней, заселенных в результате про­
цессов последующих возбуждений за время, сопоставимое с дли­
тельностью возбуждающего импульса. Эти эффекты наиболее 
ярко проявляются в высокочастотной части спектра.

2. При возбуждении молекул на более высокие колебатель­
ные подуровни, а также в результате процессов последующих 
возбуждений, приводящих к заселению высоких колебательных 
подуровней, эффективно сказываются процессы ВКП, приво­
дящие к перераспределению энергии в возбужденном состоя­
нии и к заселению промежуточных по энергии внутримолеку­
лярных колебательных подуровней (по «ступенчатому» механиз­
му) активных в излучательных переходах. Эти эффекты харак­
терны для всего спектра флуоресценции в целом и проявляются 
как увеличение суммарного фонового пьедестала, на котором вы­
ступает характерная гребенка тонкоструктурных линий спектра.
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Summary

A dynamics of the relaxation processes in excited vibronic states of 
9-cyanoanthracene molecules has been studied by the method of nonlinear 
fine-structure spectroscopy of the isolated jet-cooled molecules. The intensity 
distribution in fluorescence spectra on excitation to the particular electronic 
vibrational sublevels has been numerically simulated. Possible mechanisms of 
the proceeding processes have been discussed.
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