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1. Введение

В настоящее время фемтосекундная лазерная техника 
широко применяется для исследования процессов с фем-
то- и пикосекундными временами релаксации. Одним из 
основных методов изучения времяразрешенных оптиче-
ских откликов является использование схемы возбуждаю-
щий импульс – зондирующий импульс. Как правило, фем-
тосекундный импульс имеет достаточную спектральную 
ширину для одновременного возбуждения ряда оптиче-
ских откликов. В свою очередь регистрация суперпозиции 
откликов создает трудности при разложении совокупного 
сигнала на составляющие. Проблему регистрации отдель-
ных откликов можно решить с помощью селективного 
многоимпульсного возбуждения [1]. В этом случае опреде-
ленный сценарий возбуждения задается параметрами им-
пульсной последовательности: интенсивностью импуль-
сов, задержкой между ними и т. д. Сцена рии возбуждения 
подбираются таким образом, чтобы в заданном состоя-
нии системы из совокупности оптических откликов реги-
стрировался только один. Впервые такая техника была ис-
пользована для выделения отклика отдельных мод в моле-
кулярном кристалле a-перилена [2] и кристалле LiTaО3 [3].

В жидкости колебательные и вращательные отклики 
при комнатной температуре имеют субпикосекундные 
времена релаксации. Это приводит к определенным труд-
ностям при широком применении многоимпульсного воз-
буждения для исследования внутримолекулярных колеба-
ний, молекулярных вращений и либраций. Недавно двух-
импульсное возбуждение было реализовано для управле-
ния амплитудой колебательных откликов в хлороформе 
[4] и четыреххлористом углероде [5]. В этих экспериментах 
использовались импульсы с идентичной линейной поля-

ризацией, сценарии возбуждения задавались путем вариа-
ций относительной интенсивности импульсов и задержки 
между ними. Зондирование среды осуществлялось проб-
ным импульсом по регистрации оптического эффекта 
Керра (ОЭК) [6 – 8]. Эксперименты [4, 5] показали, что 
двухимпульсное возбуждение позволяет усиливать/пода-
влять отклик колебательных мод, в результате чего в 
ОЭК-сигнале удается выделить отклик заданной моды. 
Помимо этого при задержках порядка полупериода вну-
тримолекулярных колебаний возможно полное подавле-
ние колебательного отклика и выделение вращательного.

Следует отметить, что сценарии с использованием им-
пульсов c идентичной поляризацией не позволяют уп-
равлять амплитудой вращательных откликов, поскольку 
действие каждого импульса приводит к увеличению ин-
тенсивности этих откликов. В работе [9] эксперименталь-
но показано, что использование импульсов с ортогональ-
ной поляризацией уменьшает амплитуды вращательных 
откликов. Таким образом, экспериментальные работы 
[4, 5, 9] указывают на то, что для селективной спектроско-
пии колебательных и вращательных молекулярных от-
кликов в жидкости при нерезонансном возбуждении не-
обходимо использовать импульсы как с параллельной, 
так и с ортогональной поляризацией. Этим обусловлен 
главный мотив настоящей работы – теоретический ана-
лиз молекулярных откликов в ОЭК-сигнале при возбуж-
дении последовательностью импульсов с параллельной и 
ортогональной поляризациями. Приведены также приме-
ры моделирования сценариев возбуждения импульсными 
последовательностями для селективной спектроскопии 
времяразрешенных откликов в жидкости. 

2. Теория

Анализ ОЭК-сигнала основан на моделировании су-
перпозиции электронного отклика и отклика когерентных 
молекулярных колебаний и вращений. Существует ряд 
подходов для расчета ОЭК-сигнала (см., напр., [10 – 13]). В 
нашем случае описание времяразрешенного оптического 
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отклика среды опирается на модель независимых колеба-
тельных и вращательных движений молекул в жидкости 
[14], которая позволяет вычислять оптический отклик при 
многоимпульсном возбуждении. Моделирование сцена-
риев возбуждения последовательностью импульсов с иден-
тичной линейной поляризацией описано в работах [4, 
5, 15]. Отметим, что теоретический анализ ОЭК-сигнала в 
жидкости при возбуждении импульсами с ортогональной 
поляризацией в литературе отсутствует.

При регистрации ОЭК в жидкости по схеме накачка – 
зондирование измеряется сигнал S(t), определяющийся 
пробным импульсом E0(t – t) и полем локального осцил-
лятора Elo(t – t) после прохождения через образец и скре-
щенные поляризатор и анализатор:

3

( ) ( ) ( ) ( ) ( )dS tE t E t t tlo yy xx0?t t t a a- - -
3-

6 @y

 
3

( ) ( ) ( )dtE t E t R tlo0? t t- -
3-
y , (1)

где t – задержка между пробным импульсом и откликом 
локального осциллятора; ayy(t) и axx (t) – компоненты тен-
зора поляризуемости среды; оси y и x заданы в среде на-
правлением поляризации возбуждающих импульсов. Фун-
кция отклика R(t) пропорциональна анизотропии среды, 
которая создается электронным и колебательно-враща-
тельными молекулярными откликами в результате дей-
ствия импульсов накачки. Нерезонансный оптический 
отклик R(t) является линейной функцией интенсивности 
возбуждающих импульсов Ip(t):
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Пусть на среду действуют возбуждающие импульсы, ли-
нейно поляризованные вдоль осей x ( )I t( )

px
i^ h и y ( )I t( )

py
i^ h. 

Поскольку отклик среды на действие импульса опреде-
ляется наведенной анизотропией поляризуемости среды 
( ) ( ) ( )R t t tyy xx? a a- , то отклики на идентичные импуль-

сы с интенсивностями Ipx(t) и Ipy(t), различающиеся толь-
ко поляризацией, будут равны по амплитуде и противо-
положны по знаку:

( ) ( )R I t R I tp px y=-^ ^h h. (3)

Таким образом, выражение (3) определяет отклик среды 
на действие импульсов накачки с интенсивностями Ipx(t) 
и Ipy(t). Следовательно, с учетом линейности функции от-
клика R(t) отклик среды на последовательность импуль-
сов с интенсивностью
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будет описываться выражением
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Для моделирования результата многоимпульсного воз-
буждения, следуя [14], кратко рассмотрим колебательные 
и вращательные отклики молекул в жидкости. Отклик 
внутримолекулярных колебаний имеет вид
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где M – число комбинационно активных колебательных 
мод; ( )

osc
ma  – коэффициент, характеризующий изменение по-

ляризуемости молекулы при возбуждении m-й моды; ( )
osc
mW  

и ( )
osc
mt  – частота колебания и время релаксации m-й моды. 

Для качественного анализа рассмотрим действие на среду 
последовательности n возбуждающих дельта-импульсов:
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где I ( )p
i  – интенсивность i-го импульса; t1i – задержка i-го 

импульса. В этом случае отклик молекулярной моды 
rosc (t) будет описываться выражением
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где H(t) – функция Хевисайда. Выражение (8) показыва-
ет, что зависимость амплитуды отклика от сценария мно-
гоимпульсного возбуждения можно использовать для 
спектроскопии молекулярных колебаний. Например, для 
двухимпульсного возбуждения 

( ) ( ) ( )I t I t I t( ) ( )
p p py y

1 2
12d d t= + - , (9)

интенсивность второго импульса можно подобрать такой, 
чтобы амплитуда возбуждаемых им осцилляций была рав-
на амплитуде осцилляций, возбуждаемых первым импуль-
сом в момент действия второго: ( / )expI I( ) ( )

p p ocsy y
2 1

12t t= - . 
Тогда после действия второго импульса колебательный 
отклик будет описываться выражением

osc( ) ( , )sinr t A t t
2
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(10)

osc( , ) 2 ( / )exp cosA t I t
2
1
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1
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Оценить изменение амплитуды Aosc отклика rosc сразу по-
сле действия второго импульса можно по формуле
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/A A0 0osc osc12 12t t t t= + = -] ]g g
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2
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Соотношение (11) показывает, что при задержках t12 = 
2pk/W 'osc (k – натуральное число) второй импульс будет 
усиливать отклик моды c частотой W 'osc в ОЭК-сигнале. 
При выполнении условий 

osc( ) /k212 p pt = + Wl ,

osc t( ) /( )expI I k2( ) ( )
p p oscy y
2 1 p p= - + Wl6 @ 

(12)

второй импульс будет полностью подавлять отклик моды 
с частотой W 'osc в ОЭК-сигнале. При использовании по-
следовательности двух импульсов с ортогональной поля-
ризацией,

( ) ( ) ( )I t I t I t( ) ( )
p p py x

1 2
12d d t= + - , (13)

колебательный отклик заданной моды при условии I ( )px
2  = 
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Изменение амплитуды после действия второго импульса 
накачки будет определяться выражением

( 0) / ( 0)A Aosc osc12 12t t t t= + = -

 = 2 sin
2
1

osc 12tWlb l . (15)

В этом случае при задержках ( ) /k osc12 p pt = + W l  будет про-
исходить усиление колебательного отклика, а при выпол-
нении условий

/k2 osc12 pt = Wl ,

/( )k2( ) ( )
p p osc oscx y
2 1 p t-expI I= Wl6 @ 

(16)

колебательный отклик будет подавлен.
Ориентационный отклик задается выражением [14]

3

( ) ( ) ( / )exp dR t I t t t tor p or
2

0
? a tD - -l l ly , (17)

где Da определяет анизотропию поляризуемости молеку-
лы; tor – время релаксации ориентационного отклика. Для 
многоимпульсного возбуждения (7) ориентационный от-
клик описывается выражением

( ) ( ) ( ) /expR t H I t( )
or p ori

i
i

i

2
1 1? a t t tD - -6 @/ . (18)

Согласно (5) импульсы с параллельной поляризацией 
усиливают отклик, а с ортогональной – подавляют. На-
пример, при возбуждении двумя импульсами с ортого-
нальной поляризацией (13) выражение (18) примет вид

( ) ( / ) ( / )exp expR t t I I( ) ( )
or or p p ory x

1 2
12? t t t- -6 @. (19)

Отсюда видно, что при интенсивности второго импуль-
са ( / )expI I( ) ( )

p p orx y
2 1

12t t= -  происходит полное подавление 
ориентационного отклика.

Помимо ориентационной анизотропии молекул в жид-
кости возбуждаются также либрации молекул с частотой 
Wlib. Описание либрационного отклика основывается на 
функции распределения либрационных частот r(Wlib), ко-
торая отражает локальную неоднородность среды:
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Форма либрационного отклика определяется особенностя-
ми функции распределения r(Wlib). Oтклик при многоим-
пульсном возбуждении (4) будет равен разности откликов, 
возбужденных импульсами с ортогональной поляризацией:

( ) ( ) ( )R t R I t R I t( ) ( )
lib lib p lib py

i

i
x
j

j

= -_ _i i/ / . (21)

Выражение (21) также указывает на возможность управ-
лять амплитудой либрационного отклика, применяя по-
следовательность импульсов с разными поляризацией и 
интенсивностью.

Электронный отклик Rel (t) пропорционален коэффи-
циенту «мгновенной» электронной кубической гиперпо-
ляризуемости g. При многоимпульсном возбуждении (4) 
его вид будет определяться огибающей интенсивности 
возбуждающих импульсов: 

( ) ( ) ( )R t I t I t( ) ( )
el p py

i

i
x
j

j

? g -= G/ / . (22)

Рассмотренные выше особенности возбуждения от-
кликов сверхбыстрого ОЭК последовательностью им-
пульсов с ортогональной поляризацией можно использо-
вать для спектроскопии молекулярных движений. Ниже 
приводится ряд примеров моделирования многоимпульс-
ного возбуждения в жидкости для селективной регистра-
ции отдельных молекулярных откликов.

3. Моделирование

Для моделирования среды использовались характери-
стики жидкого хлороформа, представленные в работе [5]. 
Хлороформ – прозрачная в видимой области жидкость, 
молекулы которой обладают анизотропией поляризу-
емости, комбинационно активными низкочастотными 
колебательными модами с частотами ( )

osc
1W  = 258 см–1 и 

( )
osc
2W  = 362 см–1 с временами релаксации при комнатной 

температуре ( )
osc
1t  = 1.5 пс и ( )

osc
2t  = 1.1 пс. Время релаксации 

ориентационного отклика tor составляет 1.28 пс. Функция 
распределения либрационных частот имеет вид
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( ) /( )exp 2lib lib lib lib
2 2 2?r DW W W W-6 @, (23)

где параметр DWlib, задающий ширину контура, составляет 
30 см–1. При моделировании предполагалось, что огибаю-
щая интенсивности i-го импульса имеет гауссову форму:

( ) ( ) /expI t A t( ) ( )
p p
i i

i1
2

0
2t t= - -6 @, (24)

где Ap
(i) – интенсивность i-го импульса; длительность всех 

импульсов одинакова и равна t0. 
Моделирование показывает, что применение двух 

возбуждающих импульсов с ортогональной поляризаци-
ей позволяет избавиться от ориентационного отклика в 
ОЭК-сигнале. Этот факт можно использовать для выде-
ления колебательного и либрационного откликов. На 
рис.1 и 2 показаны результаты расчета ОЭК-сигнала при 
разных задержках между возбуждающими импульсами. В 
сценарии с задержкой 2 / 91( )

osc12
2pt W= =  фс и отношением 

интенсивностей / 0.92I I( ) ( )
p px y
2 1

=  одновременно подавляют-

ся ориентационный и колебательный (мода с частотой 
362 см–1) отклики. После действия импульсов накачки в 
ОЭК-сигнале выделяются либрационный отклик и от-
клик моды с частотой 258 см–1. В сценарии с параметрами 

2 / 128( )
osc12
1pt W= =  фс и / 0.91I I( ) ( )

p px y
2 1

=  выделяются либра-
ционный отклик и отклик моды с частотой 362 см–1. Если 
увеличить длительность импульса до t0 = 35 фс, то в ОЭК-
сигнале после действия возбуждающих импульсов будет 
регистрироваться только либрационный отклик (рис.3), 
поскольку из-за сопоставимости длительности пробного 
импульса и периода колебаний происходят слабое воз-
буждение колебательного отклика на частоте 362 см–1 и 
его усреднение при зондировании. 

Анализ сценариев многоимпульсного возбуждения по-
казал следующее. Последовательности чередующихся по 
поляризации импульсов, интенсивности которых ограни-
чены гауссовым контуром шириной G, при условии, что 
задержка между импульсами много меньше времени ре-
лаксации откликов, не возбуждают ориентационный и 
либрационный отклики:

( ) ( ) ( )I t I t I tp p py x= + ,

( ) ( / ) ( ) /exp expI t A j t j2 2p py
j N

N

12
2

12 0
2t t tG= - - -

=-

6 6@ @" ,/ ,

( ) /expI t A j1 2p px
j N

N

12
2t G= - +

=-

^ h6 @" ,/  (25)

 ´	 (1 2 ) /exp t j 12 0
2t t- - +^ h6 @" , , 

где 4N + 2 – число импульсов в последовательности; Ap – 
константа. Согласно (5) при использовании последова-
тельности импульсов с ортогональной поляризацией в 
качестве возбуждающей функции в аргументе молекуляр-
ных откликов стоит разность интенсивностей импульсов 
с y- и x-поляризациями fex(t) = Ipy(t) – Ipx(t) (рис.4). Спектр 
функции fex(t) с параметрами N = 10, G = 300 фс, t12 =  
/ 46( )

osc
2p W =  фс, t0 = 35 фс приведен на рис.5. Видно, что в 

области частоты 362 см–1 есть максимум, который обу-

Рис.1. ОЭК-сигнал S, колебательные отклики R( )
osc
1  и R( )

osc
2 , ориента-

ционный отклик Ror и либрационный отклик Rlib (сплошные кри-
вые), а также функция возбуждения fex(t) = Ipy(t) – Ipx(t) (штриховая 
кривая). Длительность импульсов t0 = 20 фс, задержка между ними 
t12 = 91 фс, отношение интенсивностей ./I I 0 92( ) ( )

p px y
2 1

= .

Рис.2.  ОЭК-сигнал S, колебательные отклики R( )
osc
1  и R( )

osc
2 , ориен-

тационный отклик Ror и либрационный отклик Rlib (сплошные 
кривые), а также функция возбуждения fex(t) = Ipy(t) – Ipx(t) (штри-
ховая кривая). Длительность импульсов t0 = 20 фс, задержка между 
ними t12 = 128 фс, отношение интенсивностей ./I I 0 91( ) ( )

p px y
2 1

= .

Рис.3. ОЭК-сигнал S, колебательные отклики R( )
osc
1  и R( )

osc
2 , ориента-

ционный отклик Ror и либрационный отклик Rlib (сплошные кри-
вые), а также функция возбуждения fex(t) = Ipy(t) – Ipx(t) (штриховая 
кривая). Длительность импульсов t0 = 35 фс, задержка между ними 
t12 = 128 фс, отношение интенсивностей 0.91/I I( ) ( )

p px y
2 1

= .
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славливает эффективное возбуждение моды c частотой 
362( )

osc
2W =  см–1. При этом в области частоты 258 см–1 ам-

плитуда спектра близка к нулю. Таким образом, последо-
вательность импульсов из всего набора молекулярных 
откликов выделяет только колебательный отклик моды c 

частотой 362( )
osc
2W =  см–1. Из рис.5, где показана дейст-

вительная часть фурье-преобразования одиночного воз-
буждающего импульса длительностью t0 = 35 фс, следует, 
что он одновременно возбуждает все отклики (рис.6). 
При этом эффективность возбуждения моды с частотой 
362 см–1 значительно меньше, чем при возбуждении по-
следовательностью импульсов (25), так что регистрация 
слабого отклика на фоне остальных затруднительна. Ре-
зультаты моделирования ОЭК-сигнала, возбуждаемого 
импульсной последовательностью (25), показаны на 
рис.7. Хорошо видно, что ОЭК-сигнал после действия 
импульсной последовательности включает в себя только 
отклик моды на частоте 362 см–1.

4. Обсуждение

Моделирование показывает, что в жидкости последо-
вательность импульсов с ортогональной поляризацией 
позволяет управлять амплитудами колебательных и вра-
щательных молекулярных откликов. Это происходит 
благодаря тому, что импульсы, различающиеся только 
направлением поляризации, возбуждают одинаковые по 
амплитуде и разные по знаку молекулярные отклики (3). 
Путем вариации длительности, интенсивности, поляри-
зации импульсов и их числа задаются сценарии эффек-
тивного возбуждения одних и подавления других молеку-
лярных откликов. Иными словами, определенные сцена-
рии возбуждения реализуют селективную поляризацион-
ную спектроскопию колебательных и вращательных мо-
лекулярных движений. 

Например, в работе [5] показано, что последовательно-
стью из двух импульсов с параллельной поляризацией в 
ОЭК-сигнале в хлороформе выделяется ориентационный 
отклик. Выше рассмотрены примеры, в которых двумя 
возбуждающими импульсами с ортогональной поляриза-
цией в хлороформе выделяются либрационный отклик и 
отклики каждой колебательной моды. Таким образом, в 
хлороформе возможны двухимпульсные сценарии селек-
тивной спектроскопии всех молекулярных движений.

В жидкостях, где эффективно возбуждаются враща-
тельные отклики, для селективной спектроскопии вну-
тримолекулярных колебаний перспективно использовать 

Рис.4. Функция возбуждения fex(t) для последовательности им-
пульсов (25) с параметрами N = 10, G = 300 фс, t12 = 46 фс, t0 = 35 фс 
(сплошная кривая) и функция возбуждения для одиночного им-
пульса fex(t) = Ipy(t) длительностью t0 = 35 фс (штриховая кривая).

Рис.5. Действительная часть фурье-преобразования функций воз-
буждения fex, представленных на рис.4.

Рис.6. ОЭК-сигнал S, колебательные отклики R( )
osc
1  и R( )

osc
2 , ориента-

ционный отклик Ror и либрационный отклик Rlib (сплошные кри-
вые), а также функция возбуждения для одиночного импульса дли-
тельностью t0 = 35 фс (штриховая кривая).

Рис.7. ОЭК-сигнал S, колебательные отклики R( )
osc
1  и R( )

osc
2 , ориента-

ционный отклик Ror и либрационный отклик Rlib (сплошные кри-
вые), а также функция возбуждения для последовательности им-
пульсов (25) с параметрами N = 10, G = 300 фс, t12 = 46 фс, t0 = 35 фс.
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многоимпульсные последовательности вида (25). Данные 
импульсные последовательности не возбуждают враща-
тельных откликов и могут выделять в ОЭК-сигнале одну 
из нескольких колебательных мод. Действительная часть 
фурье-преобразования возбуждающей функции имеет вид

( ( ))Re expf A
2
1

py y 0 0

2
pw t t w= -b l; E

 ´ ( / ) (2 )exp cosj j2
j N

N

12
2

12t t wG-
=-

6 @/ ,

( ( ))Re expf A
2
1

px x 0 0

2
pw t t w= -b l; E (26)

 ´ ( ) / ( )exp cosj j1 2 1 2
j N

N

12
2

12t t wG- + +
=-

6 6@ @" ,/ ,

( )w( ) fw -( )f fp y xw = .

Для выделения некоторой колебательной моды с частотой 
( )
osc
mW  задержка между импульсами t12 должна быть равной 
/ ( )

osc
mp W . В этом случае в области частоты ( )

osc
mW  в спектре 

возбуждающей функции появляется максимум. Эффектив-
ность возбуждения определяется величиной этого макси-
мума, зависящей согласно (26) от отношения длительности 
импульса t0 и задержки t12: ( )f ( )m

osc ?W ( / )exp 0 12
2t t-6 @. Та-

ким образом, для эффективного возбуждения необходи-
мо, чтобы длительность импульса была меньше задержки 
между соседними импульсами. Тем не менее импульсную 
последовательность с параметрами 0 12.t t  целесообразно 
использовать при / ( )

osc
m

0 . pt W , когда одноимпульсное воз-
буждение колебаний становится неэффективным.

Одиночный импульс накачки возбуждает интенсив-
ные вращательные отклики, и на их фоне регистрация 
слабого колебательного отклика является технически 
слож ной задачей. Например, моделирование показывает, 
что в хлороформе при возбуждении одним импульсом 
с t0 = 35 фс колебательный отклик моды c частотой 

362( )
osc
2W =  см–1 ( / 46( )

osc
2p W =  фс) накладывается на отклик 

моды с частотой 258( )
osc
1W =  см–1 и интенсивные враща-

тельные отклики (см. рис.6). Это приводит к тому, что от-
ношение амплитуды отклика моды с частотой 362 см–1 
к амплитудам остальных откликов составляет порядка 
10–3. Следовательно, в эксперименте для уверенной реги-
страции отклика моды с частотой 362 см–1 отношение 
сигнал/шум должно существенно превышать 103. При 
возбуждении импульсной последовательностью (25) с 
приведенными выше параметрами в ОЭК-сигнале реги-
стрируется лишь отклик моды с частотой 362 см–1.

Селективность возбуждения определяется шириной 
максимума в области интересующей нас частоты ( )

osc
mW . 

На рис.8 показана зависимость амплитуды возбуждаю-
щей функции от отстройки d ( )

osc
mw w W= - . Видно, что 

селектив ность при использовании последовательности 
импульсов увеличивается с ростом параметра G, который 
задает ширину огибающего контура и, следовательно, 
число попадающих в него импульсов. Увеличивать ши-
рину контура и улучшать селективность возбуждения 
можно до тех пор, пока ширина контура существенно 
меньше времени релаксации отклика: < t< ( )

osc
mG . Если же 

ширина контура соизмерима со временем релаксации или 
больше него, то увеличение G не приведет к росту селек-
тивности. 

5. Заключение

Теоретический анализ ОЭК-сигнала при возбуждении 
последовательностью импульсов с разной линейной поля-
ризацией показал возможность селективного управления 
амплитудами колебательных и вращательных откликов. 
Данная возможность основывается на следующих фактах. 
Колебательные отклики усиливаются или подавляются в 
зависимости от задержки между импульсами. Основным 
критерием является разность фаз колебаний, вызванных 
каждым возбуждающим импульсом. При этом усиление 
или подавление колебательного отклика осуществляется 
возбуждающей последовательностью импульсов как с па-
раллельной, так и с ортогональной поляризацией. Для 
управления амплитудами вращательных откликов глав-
ным критерием является поляризация импульсов. Им-
пуль сы с параллельной поляризацией усиливают враща-
тельные отклики, а с ортогональной – уменьшают.

Моделирование ОЭК-сигнала в жидком хлороформе 
показало следующее. Сценарии двухимпульсного возбуж-
дения, где управляющими параметрами являются относи-
тельная интенсивность импульсов, задержка между ними, 
их длительность и поляризация, позволяют выделять все 
молекулярные отклики: отклик одной из двух комбинаци-
онно активных колебательных мод, ориентационный и 
либрационный отклики. Это существенно повышает точ-
ность анализа данных по ОЭК по сравнению с одноим-
пульсным возбуждением, когда происходит регистрация 
суперпозиции всех молекулярных откликов. Таким обра-
зом, двухимпульсные сценарии возбуждения могут успеш-
но применяться для селективной спектроскопи колеба-
тельных и вращательных движений молекул в жидкости.

Если молекула имеет ряд комбинационно активных 
колебательных мод, то для выделения отклика одной из 
них целесообразно использовать последовательность им-
пульсов с ортогональной поляризацией вида (25). Моде-
лирование показывает, что последовательности вида (25) 
имеют узкую спектральную полосу возбуждения молеку-
лярных колебаний, при этом они не возбуждают враща-

Рис.8. Зависимости амплитуды функции возбуждения для после-
довательности импульсов (25) от отстройки  dw = w – ( )

osc
mW  при 

t12/t0 =1.82, G/t12 = 12 (1), 9 (2), 6 (3) и 4 (4).
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тельные отклики. Заметим также, что отсутствие в ОЭК-
сигнале интенсивных вращательных откликов существен-
но повышает возможность регистрации слабых высокоча-
стотных колебательных откликов, когда длительность 
импульса сравнима с периодом колебаний. 
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