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1. Introduction 
In the past decade, studying of photophysical and photochemical processes 
has led to numerous applications across various fields, from physics to 
medicine. While many of these processes occur rapidly, the response times of 
conventional electronic devices are often inadequate for measuring such fast 
events. The spontaneous lifetimes of most transient excited states typically fall 
within the femto- or picosecond timescales, necessitating high-resolution 
spectroscopy methods to capture light-induced intermediate reactions. 
Transient absorption spectroscopy, based on the pump-probe method, is a 
powerful technique that employs ultrashort laser pulses to investigate the 
photophysical and photochemical properties of materials. Given that water is 
the primary solvent in most chemical solutions and a major component of 
biological tissues, ultrafast probe methods are essential for exploring the 
microscopic dynamics of water when excited by light. To our knowledge, 
amplified pulses from a Ti: sapphire laser, with energies ranging from several 
microjoules to millijoules, have been utilized to study the dynamics of water 
molecules. This article examines the fundamental principles of transient 
absorption spectroscopy. We implement a pump-probe setup using both the 
fundamental and second harmonic wavelengths of Ti: sapphire femtosecond 
laser pulses to investigate the time evolution of transient absorption spectra of 
deionized water. Notably, this study utilizes energy pulses of approximately 
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1-3 nanojoules, significantly lower than those typically required for the 
dissociation or ionization of water molecules. 

2. Methodology 
The pump and probe beams originate from a single laser pulse in transient 
absorption spectroscopy. In transient absorption spectroscopy, the pump and 
probe beams originate from a single laser pulse. The pump pulse excites the 
sample, while the probe pulse detects the differential absorbance of the excited 
sample. We measure the intensity of the probe beam transmitted through the 
sample both with and without the pump beam, for various pump-probe delays 
(Δt) at a fixed wavelength (λ). The measured signals are represented as the 
absorbance of the sample with (Ap) and without (Anp) the pump beam. Thus, 
the differential absorbance of the sample is defined as: 
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I probe(p) and I probe(np) are the probe intensity transmitted by the sample with and 
without the pump beam.  
The transient absorption measurement setup allows for the temporal evolution 
of differential absorbance to be measured either at a fixed wavelength or 
across the full spectrum at a fixed time after excitation. This results in a two-
dimensional data matrix for different wavelengths or times. The data obtained 
from the transient absorption configurations, known as "single wavelength" 
and "broadband," complement each other. Generally, spectral information 
identifies different intermediate levels arising from photon interactions, while 
time evolution determines their lifetimes. 
 

3. Results and Discussion 
We employed Ti: sapphire laser pulses at a fundamental wavelength of 784 
nm with a duration of 50 fs, alongside its second harmonic at 392 nm, as the 
probe and pump beams, respectively. The temporal resolution of the 
measurements is dictated by the cross-correlation function of the pump and 
probe beams, with a full width at half maximum (FWHM) of 110 fs obtained 
in our experiments. We measured the transmitted intensity of the probe beam 
both with and without the pump beam. Observing an increase in transmitted 
intensity in the presence of the pump, indicating a decrease in sample 
absorption. The absorbance of the sample was measured across the 
wavelength range of 740 to 820 nm. The presence of pump pulses resulted in 
a decrease in absorption, leading to a negative signal at 788 nm in the ΔA 
spectrum, indicative of ground state bleaching. The ΔA spectrum, recorded 
350 fs after excitation, displays a stimulated emission band peaking at 798 nm, 
which overlaps with the ground state bleaching band, exhibiting a 10 nm 
Stokes shift. The temporal evolution of ΔA at 784 nm for delays ranging from 
0 to 1.1 picoseconds reveals a maximum at 70 fs post-pump, suggesting the 
presence of an unstable intermediate level. Fitting a double exponential 
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function to the experimental data yields a lifetime of approximately 150 fs for 
this intermediate state. 
 

4. Conclusion  
This article explores the fundamental principles of transient absorption 
spectroscopy. We successfully implemented an ultrafast transient absorption 
setup based on the pump-probe method, utilizing the fundamental and second 
harmonic wavelengths of the Ti: sapphire femtosecond laser with energy 
levels of 1-3 nanojoules for the first time. The transient absorption spectrum 
of deionized water was investigated with femtosecond time resolution in two 
modes: one with fixed delay times for probe wavelengths ranging from 740 to 
820 nm, and the other with a fixed probe wavelength for various time delays 
up to 1.1 picoseconds. The transient absorption spectra reveal a negative 
signal peaking at 788 nm, attributed to ground state bleaching due to the 
depopulation of the ground state induced by the pump. A negative signal at 
798 nm, resulting from stimulated emission, overlaps with a 10 nm Stokes 
shift of the ground state bleaching band. The temporal evolution of the 
transient absorbance spectra shows an absorption peak at 70 fs delay between 
pump and probe pulses, indicating an unstable intermediate level resulting 
from a two-photon absorption process—one photon from the pump pulse at 
392 nm and another from the probe pulse at 784 nm. Fitting a two-exponential 
function to the relaxation data yields a lifetime of approximately 150 fs for 
this level. 
 
Keywords: Transient Absorption Spectra, Ti: Sapphire Laser, Femtosecond 
Deionized Water. 
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 سنجي جذب گذراي آب بدون يون با استفاده ازبيناب

 ١  هاي ليزر فمتوثانيه تيتانيوم سفايرتپ
و  ٤دوست، افتخارسادات بستان٣حسين رزاقي  ،٢* بيگياسماعيلفرشته حاج

  ٥اسماسادات معتمدي 
 

  ١٤٠٣/ ٢٥/٠٦: دريافت تاريخ 

  ١٧/٠٩/١٤٠٣تاريخ بازنگري: 

  ٠٣/١٠/١٤٠٣: تاريخ پذيرش

  

 
 چكيده: 

از    ايگسترده   بازه را در    ينور  كي پس از تحر  ختهي برانگ  يهاحالت  كينامي گذرا امكان مشاهده د  يجذب  يسنجبيناب

سريع  گيري بيناب جذب گذراي فوقدر اين مقاله چيدمان اندازه .  كنديفراهم م  هي ثانيليتا م  هيفمتوثان   يزمان  يهااسيمق

هاي فمتوثانيه ليزر تيتانيوم سفاير در طول موج اصلي و هماهنگ دوم آن  كاوش با استفاده از تپ - مبتني بر روش دمش

ترين حلال با وضوح زماني فمتوثانيه در دو  سازي شده است. بيناب جذب گذراي آب بدون يون به عنوان رايجپياده 

نانومتر از تپ كاوش و همچنين طول    ٨٢٠تا    ٧٤٠حالت تغييرات جذب گذرا در زمان تأخير ثابت در بازه طول موجي  

رسي قرار گرفته است. به دليل  پيكوثانيه مورد بر  ١/١موج كاوش ثابت در ازاي تأخيرهاي زماني مختلف در بازه صفر تا  

دهنده سفيدشدگي تراز زمينه در  هاي دمش يك سيگنال منفي كه نشاناختلاف جمعيت ايجاد شده در اثر جذب فوتون

شود. همچنين سيگنال منفي ناشي از گسيل القايي  نانومتر است، در بيناب تغييرات جذب گذرا مشاهده مي  ٧٨٨طول موج  

جايي استوكس  نانومتر جابه  ١٠نانومتر نيز در نوار سفيدشدگي تراز زمينه ادغام شده و نسبت به آن    ٧٩٨در طول موج  

هاي دمش و كاوش را نشان  فمتوثانيه بين تپ  ٧٠قلهّ جذبي در زمان تأخير دارد. بيناب تحول زماني تغييرات جذب گذرا

نانومتر و ديگري از تپ    ٣٩٢در طول موج  دهد. اين قلهّ كه ناشي از فرآيند جذب دو فوتوني، يكي از تپ دمش  مي

هاي واهلش و خوراندن  دهنده تراز مياني است. با استفاده از برازش داده باشد، نشاننانومتر مي  ٧٨٤كاوش با طول موج  

  آيد.  فمتوثانيه به دست مي  ١٥٠تابع نمايي دوتايي طول عمر اين تراز 

 . بيناب جذب گذرا، ليزر تيتانيوم سفاير، فمتوثانيه، آب بدون يون :واژگان كليدي
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  مقدمه  .١
مي  فوتوشيميايي  و  فوتوفيزيكي  فرآيندهاي  ايجاد  سبب  ماده  از  استفاده  با  فوتون  در  جذب  شود. 

هاي مختلف علوم و  اي در زمينههاي گذشته مطالعه اين فرآيندها منجر به كاربردهاي گسترده دهه 

فرآيندهاي فوتوفيزيكي شامل فرآيندهاي تابشي و  ].  ٢-١فناوري از فيزيك تا پزشكي شده است [

كه فرآيندهاي فوتوشيميايي  كنند. درحاليغيرتابشي است كه هيچ تغيير شيميايي در ماده ايجاد نمي 

كه   يهنگام  شوند.هاي ماده است و منجر به واكنش شيميايي ميمربوط به اندركنش نور با مولكول 

  يكيزيفوتوف  ا ي  ييايميفتوش  يندها يشود، فرآيم  كيتحر  خته يبه حالت برانگ  با جذب فوتون   مولكول

  جاديا  ايشامل شكستن    ندها يفرآ  ن ي]. ا٤-٣د [نرخ دهها  آن   و يا بين  هاتواند در داخل مولكول يم

انرژ  ،ييايميش  وند يپ   رهيو غ  ،يانتقال بار، واهلش ارتعاش مولكول  ،يمولكول  ن يب  اي  يدرون   يانتقال 

] تحت  ٥است  پا  تابش ].  حالت  از  فوتون  جذب  با  مولكول  اول  ه ينور،  برانگ  ن يبه    ا ي  خته يحالت 

به    يو واهلش ارتعاش  يداخل  ل يتبد  راه شده از    خته ي. مولكول برانگ شودتحريك مي بالاتر    ي هاحالت

برانگ  ن ياول تابش  رفته  ختهيحالت  انتقال  با  سپس  ت  اي(فلورسانس    يو  انتقال    يا)  يريخأفلورسانس 

اغلب   .گردديباز م  هي) به حالت پاايسامانه   نيعبور ب  ايو    يواهلش ارتعاش  ،يداخل  لي(تبد  يتابشريغ

اگرچه زمان پاسخ ابزارهاي الكترونيكي براي    فرآيندهاي فوتوفيزيكي و فوتوشيميايي سريع هستند، 

  يهاحالت   بيشتر   يخودطول عمر خودبه .  ]٦باشد [بررسي اين فرآيندهاي بسيار سريع مناسب نمي

ت. بنابراين مشاهده اين رويدادهاي سريع اس  هي ثان  كو يپ ا يفمتو زماني  بازه گذرا معمولاً در   ختهيبرانگ

هاي مياني القا شده با استفاده  سنجي با وضوح زماني بالا براي ثبت واكنشهاي بيناب نيازمند روش 

نور است.  روشي قدرتمند براي تشخيص ترازهاي مياني است كه    ١كاوش   -سنجي دمشبيناب   از 

كاوش در    -اند. روش دمش  ثانيه تشكيل شده هاي زماني از فمتو تا ميلي پس از تحريك در مقياس 

موفق به دريافت جايزه نوبل شيمي   ١٩٦٧هاي نوريش و پورتر كه در  اواسط قرن بيستم با پژوهش 

شود. اولين مرحله كه دمش  كاوش در دو مرحله انجام مي  -هاي دمش]. آزمايش٧شدند، آغاز شد [

دار كردن ترازهاي برانگيخته  نام دارد، شامل تحريك نمونه با تپ كوتاه و قوي نور به منظور جمعيت

گيري تحول  و ايجاد اختلاف جمعيت است. مرحله دوم شامل بررسي آن ترازهاي ناپايدار با اندازه 

سريع (براي مثال در  زماني شدت باريكه نور ضعيف دوم به نام كاوش است. بررسي فرآيندهاي فوق

كوتاه براي توليد باريكه  هاي تمام نوري است كه از يك منبع ليزري فوقيه) نيازمند روش بازه فمتوثان

 
1 Pump-probe 



 
 و ...  حسين رزاقي، بيگياسماعيل فرشته حاج  ؛سفايرهاي ليزر فمتوثانيه تيتانيوم تپ  سنجي جذب گذراي آب بدون يون با استفاده ازبيناب   /٦٧

 

  

ها تحول زماني تراز برانگيخته با ايجاد تأخير نوري بين  كنند. در اين روش دمش و كاوش استفاده مي

 شود.گيري ميباريكه كاوش و دمش اندازه 

اندازه  اين  در  زماني  تپ گيريوضوح  زمان  مدت  به  همبستگي  ها  تابع  يعني  كاوش  و  دمش  هاي 

دارد.  -دمش بستگي  ل  كاوش  ويژه    هي فمتوثان  تپي  زريظهور  به  سفايرو  ليزرتيتانيوم  از دهه    ١توسعه 

اتم  عيسرفوق   هاينديامكان مشاهده فرآميلادي    ١٩٩٠ از جذب فوتون فراهم    ي را در سطح  پس 

  ليپروفسور زو دهد. يارائه م  عيفوق سر كيناميمطالعه د يقدرتمند برا ابزار كي روازاين   و كنديم

  ر يد، كه تأثنمواستفاده    ييايمي ش يهاواكنش  يانتقال  ي هامطالعه حالت   يبرا   هي فمتوثان  يسنجبيناب از  

 ]. ١٠-٨شد [  هي فمتوثان  يميش  با نام  يد يداشت و منجر به تولد رشته جد  هيپا  كيزيو ف  يميبر ش   ياديز

  صورتبه    كيبه عنوان منبع تحر  عيسرفوق   يزرهاي، لمطالعه انتقال انرژي بين مولكولي  يبرا  امروزه 

 ٢جذب گذرا  يسنجبيناب به عنوان    روش معمولا  نياند، و افلاش شده   يهالامپ  نيگزي كامل جا

م بيناب   شود.ي شناخته  روش  اين  فوقبررسي  بوده  نگاري  شيمي  و  فيزيك  بين  مرز  در  سريع 

-١١اند [ودانشمندان تاكنون موفق به دريافت چندين جايزه نوبل مرتبط با اين زمينه پژوهشي شده 

  ي برا  تواني جذب گذرا را م  يهابيناب ،  با وضوح زمانيفلورسانس    يهابيناب با    سهيدر مقا].  ١٣

تنها    ٣ه ي فمتوثان  يجذب گذرا  بيناب  مورد استفاده قرار داد. تابشي    ريغ   يندهايفرآ  تحول مطالعه   نه 

فراهم  يجزئ كي يهاامانهمطالعه س يرا برافيزيكي و فتو ييايمي فتوش  هايند ياطلاعات فرآ توانديم

هاي شيميايي  و محلول  هاتيكامپوز  ن يب  ي انتقال بار و انتقال انرژ  ي ندهايمطالعه فرآ  يكند، بلكه برا 

   ].١٦-١٤[ رديگيمورد استفاده قرار م زين

هاي زيستي است و براي بررسي هاي شيميايي و جز اصلي بافت آب به عنوان حلال پايه اغلب محلول

حالت    يي(ديناميك)ايپوهاي مختلف ابتدا بايد حلال آن را به صورت كامل شناسايي نمود.  محلول

ما  ختهيبرانگ زيست براي حوزه   عيآب  و  علوم جوي  شيمي،  از جمله  مختلف  اهميت  هاي  شناسي 

با    زرياندركنش ل   يدگيچيپ  لي دله  ب  از كاربردها دارد.  يعيوس  في در ط  ينقش مهم  اساسي داشته و 

  زريبلافاصله پس از تابش ل  ي انتقال انرژ  يرهايآن دنبال كردن مس  عيسرفوق  يزمان  اسيآب و مق

است.  اريبس س  ياديز  هايداده اگرچه    مشكل  مورد  دارد،    يهاعامل  كينتيدر  وجود  اما  گذرا 

هاي بزرگ  پديده   كامل مشخص نشده است.   تورص ها به  آن   يريگحاكم بر شكل  ه ياول   كيناميد

توان از راه تحريك آب با نورشديد القا  مانند توليد پلاسما، انتشار موج ضربه و انفجار را مي   ٤مقياس

 
1 Ti: sapphire 
2 Transient Absorption Spectroscopy 
3 Femtosecond Transient Absorption 
4 Macroscopic 
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كرد و با فناوري تصويربرداري با سرعت بالا ثبت نمود. اما معمولا ديناميك ميكروسكوپي اوليه آب  

اندازه  قابل  به صورت مستقيم  نور،  تابش  با  از  برانگيخته شده  بايد  آن  بررسي  براي  و  نبوده  گيري 

  . ]١٧هاي كاوش فوق سريع استفاده كرد [روش

هاي به عمل آمده در اغلب مطالعاتي كه تاكنون انجام شده است، براي درك ديناميك  بنابر بررسي

تپ مولكول  از  آب  تقويتهاي  تا  هاي  ميكرو  چند  محدوده  در  انرژي  با  سفاير  تيتانيوم  ليزر  شده 

شود  ژول به عنوان باريكه دمش استفاده شده است كه سبب يونيزاسيون يا تجزيه مولكول آب ميميلي

سنجي جذب گذرا بررسي شده و سپس با استفاده از  ]. در اين مقاله ابتدا اصول اوليه بيناب ١٧-١٩[

نانوژول كه بسيار كمتر از انرژي لازم براي   ٣هاي فمتوثانيه نوسانگر ليزر تيتانيوم سفاير با انرژي  تپ 

ده و تحول زماني بيناب  سازي شكاوش پياده   -كردن مولكول آب است چيدمان دمشتجزيه يا يونيزه 

موج اصلي ليزر و هماهنگ دوم آن با وضوح  هاي آب بدون يون در طول جذب گذراي مولكول 

  گيري شده است.زماني فمتوثانيه بررسي و اندازه 

  سنجي جذب گذرا  بيناب ١.١
شود انرژي به مولكول منتقل شده و سبب تحريك از حالت  هنگاميكه فوتون توسط مولكول جذب  

به حالت  بالاتر مي زمينه  ارتعاشي  يا  الكتروني  تنها زماني  هاي  انرژي جذب  پايستگي  به دليل  شود. 

هاي زمينه و برانگيخته باشد. درنتيجه  افتد كه انرژي فوتون دقيقا برابر با تفاوت بين حالت اتفاق مي

  سنجي است.ها براي بيناب ترين روشجذب يكي از رايجبررسي 

كه    رديگيلامبرت مورد بحث قرار م  -ريبر اساس قانون ب  يجذب  يسنجبيناب   ، همه جانبه  صورت  به

) مرتبط  z(  ري) و طول مسα(l)جذب وابسته به طول موج (  بيبه ضر  را  I(z)عبوري از ماده شدت  

   كند،يم
( )ZI(z) I(o) e                                                                   )١ (  

از طرف ديگر، ضريب جذب به سطح مقطع انتقال  است. شدت ورودي به ماده  I (0)كه، در حالي

نشان  اثر جذب  كه  برانگيخته در  ارتعاشي  يا  الكتروني  به حالت  پايه  از حالت  انتقال  احتمال  دهنده 

هاي پايه و برانگيخته است بستگي دارد و همچنين  فوتون فرودي و ايجاد اختلاف جمعيت بين حالت 

 ].  ٢٠[سطح مقطع انتقال به صورت معكوس با طول عمر حالت برانگيخته متناسب است 

از    ن، يبر ا  افزوناست.  بين ترازهاي آن    تيجمع  اختلافبر اساس    ماده   كيجذب    بنابراين بيناب

دليل  تيجمع  اختلافكه    ييآنجا است،    يتابعترازها    يخودعمر خودبه   لطو  به  زمان  به  وابسته 

  مرتبط با آن دارد.   يزمان يوابستگ زيجذب ن بيضر
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  بيشتر   ي خودهستند. طول عمر خودبه كوتاه مدت  بسياراز جذب    ي ناش  خته يبرانگ  يهاحالت   شتريب

  ي هاكه روشيحال  در  .]٢١[  است  ه يثان كويپ  اي  ه يگذرا معمولاً در حد فمتوثان  خته يبرانگ  ي هاحالت

همه  اصول  وجود دارد، اما    بيناب جذب گذرا  بررسي  يبرا  عيسرفوق   يزرهاياز ل  با استفاده   يمختلف

جذب    بيناب  .]٢١-٢٢، مشابه هستند [شوديشناخته مكاوش    -دمش كه به عنوان  روشي  ها در  آن

مبتن از    ي ابزار قدرتمند  كاوش  - دمش    روشبر    يگذرا    يبرا  كوتاه فوق   ي زريل  ي هاتپاست كه 

- ٢٣كند [ياستفاده م  يكوتاه  اريمواد در زمان بسي و فوتوشيميايي  كيزيفوتوف  هايويژگيمطالعه  

و ممكن   كرده   رييآن تغ  ييايم يش  اي  يكيزيف  هاي ويژگيشود،  يم   خته يكه نمونه برانگيهنگام  ].٢٥

 زريل   تپ   ك ياز    كاوشو    هردو باريكه دمشروش    ني شوند. در ا  د يگذرا تول  ي هاواسطه  ياست برخ

و تپ  نمونه    كيتحر  يبرا  تپ دمشدارد.    ريخأت  كيتحر  تپنسبت به    تپ كاوشو    دشويم  ناشي

برانگ  صيتشخ  يبراكاوش   نمونه  م  ختهيجذب  مقا  .شودياستفاده    جذب  يالحظه   راتييتغ  سهي با 

  ].  ٢[ نمونه را  بدست آورد  ي جذب گذراو بيناب  يجنبش  نديفرآ ، واكنش ريتوان مسيم

در اين روش شدت باريكه كاوش ارسال شده بر روي نمونه با و بدون حضور باريكه دمش براي  

كاوش   باريكه  مختلف  دمشتأخيرهاي  باريكه  به  معين     Dtنسبت  موج  طول  گيري  اندازه   lدر 

باريكه دمش و     probe(np)Iكه  شود. درصورتي مي   probe(p)Iشدت نورعبوري از نمونه در غياب 

  شدت نور عبوري از نمونه درحضور باريكه دمش باشد خواهيم داشت:
npA ( , t)

probe(np) oI ( , t) I e    
  )٢   (                                                                                        

pA ( , t)

probe(p) oI ( , t) I e    
 

ترتيب جذب شدت باريكه كاوش در زمان حضور و بدون  به  npA(l,Dt)و   pA(l,Dt)كه در آن، 

نشان مي باريكه دمش را  باريكه  حضور  با و بدون حضور  نمونه  بنابراين اختلاف در جذب  دهند. 

  دمش خواهد شد: 

                                                                                                                                

p npA( , t) A ( , t) A ( , t)        
 

                     

probe(p)

probe(np)

I ( , t)
A( , t) Ln

I ( , t)

  
                                )٣(                                                      
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اندازه  تغيير جذب نمونه در   توان تحول زمانيگيري جذب گذرا مي با توجه به پيكربندي چيدمان 

در يك    DA) در يك طول موج ثابت يا بيناب كامل  (DAزمان حضور و عدم حضور باريكه دمش  

گيري كرد. در هر دو مورد يك ماتريس داده دو بعدي زمان ثابت را پس از تحريك نمونه اندازه 

هاي بدست آمده از هر دو پيكر  آيد. داده هاي مختلف بدست مي هاي مختلف يا زمانبراي طول موج 

بعنوان   كه  باند"و    "تك طول موج  "بندي جذب گذرا  يكديگر  شناخته مي  "پهن  شوند، مكمل 

داده  بوجود  هستند.  فوتون  با  واكنش  اثر  در  كه  متفاوتي  مياني  ترازهاي  شناسايي  براي  بينابي  هاي 

ها را  آن   شود در حاليكه بررسي تحول زماني امكان مشخص كردن طول عمراند استفاده ميآمده 

  كند.  فراهم مي

  

  چيدمان آزمايشگاهي  ٢.١
) ارائه  ١سازي شده در اين پژوهش در شكل (گيري بيناب جذب گذراي پياده چيدمان تجربي اندازه 

فمتوثانيه و نرخ    ٥٠ليزر تيتانيوم سفاير با پهناي زماني  قسمتي از باريكه  شده است. در اين چيدمان  

پس از ] ٢٦-٢٧[نانومتر  ٧٨٤موج مركزي  وات در طول ميلي ٣٠٠مگاهرتز و توان متوسط  ٨٠تكرار 

نانومتر تبديل شده و پس از بازتاب    ٣٩٢به هماهنگ دوم در طول موج    BBOعبور از بلور غيرخطي  

شود. با توجه  موج  به عنوان باريكه دمش بر روي سلول شامل نمونه تابانده مياز تيغه شكافنده طول 

نوع   فاز  با تطبيق  بلور غيرخطي  از  باريكه هماهنگ دوم  توليد  براي  استفاده شده است،    Iبه آنكه 

). بنابراين  e(w)=no(w)+non(2w)قطبش باريكه هماهنگ دوم عمود بر باريكه اصلي است (

موج در مسير باريكه دمش قرار  كه دمش و كاوش يك تيغه نيم براي موازي كردن قطبش دو باري

قسمتي از باريكه ليزر در طول موج اصلي پس از عبور از تيغه شكافنده طول موج  به  گرفته است.  

گيرد. در مسير باريكه كاوش خط تأخيرنوري متشكل از  عنوان باريكه كاوش مورد استفاده قرار مي

تمام بازتابنده كه بر روي سكوي انتقال موتوري با دقت بالاي كنترل شده با رايانه قرار دارد، قرار  

فمتوثانيه است.    ٧/٠ميكرون معادل با    ٢١/٠داده شده است. دقت و تكرارپذيري سكوي انتقال برابر با  

را مي تأخير  از  خط  بيش  تا  متر جابهسانتي  ٤توان  زماني  تأخير  بنابراين  را    ١٠٠جا كرد،  پيكوثانيه 

بين باريكه توامي باريكه دمش با قطر  ن  متر بر روي نمونه  ميلي  ٢هاي دمش و كاوش ايجاد نمود. 

شود. براي بررسي تغييرات جذبي ناشي از دمش، باريكه  تابيده و پس از عبور از سلول مسدود مي

حالت  حالت زمينه به  را از    ياقابل ملاحظه   ت ياست كه جمع  في ضع  يشدت آن به حد كاوش كه  

كه  به صورتي   دمشتر از  كوچك  يكمقطر    انمونه ب  ي روبر  ،كنديبرعكس) منتقل نم  ا ي(  برانگيخته

 شود. يفرستاده م  آشكارسازبه    پس از عبور از نمونه   و  شده متمركز  با آن همپوشي فضايي داشته باشد  
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مونوكروماتور باريكه  براي مشخص  S-3801 SOLAR TIIآشكارساز شامل  كردن طول موج 

و   اندازه    R1527P HAMAMATSUپلايرفوتومولتي كاوش  از براي  خروجي  شدت  گيري 

باريكه كاوش با و بدون  نمونه مي  باشد. براي بررسي تغييرات جذب گذراي نمونه شدت عبوري 

اندازه  باريكه دمش  تغيير سرعت حركت خط شود. در آزمايشگيري ميحضور  انجام شده  هاي 

اي  ها و مدت توقف در هر نقطه از خط تأخير براي ثبت شدت با كمك برنامه رايانه تأخير و تعداد گام 

هاي كاوش و دمش بر روي  گيري دقيق بايد همپوشي فضايي بين باريكه شود. براي اندازه هدايت مي

زماني  نمونه،   پنجره  جابه   ١٣٠در  به  مربوط  كه  است  سانتي٢جايي  پيكوثانيه  بازتابنده  تمام  متري 

)Dt=2d/c    كه در آنc    و بازتابنده طي ميفاصله   dسرعت نور    شود) اي است كه توسط تمام 

اندازه  باشد. وضوح زماني  باريكه گيريبرقرار  تابع همبستگي برخوردي  به  هاي دمش و كاوش  ها 

بستگي دارد. افزون بر مدت زمان تپ ليزر عوامل ديگري از جمله ضخامت و جنس سلول شامل  

و   باريكه دمش  دو  برخورد  زاويه  و همچنين  باريكه  در مسير  استفاده  اپتيكي مورد  نمونه، قطعات 

  گيري تاثير دارند.  كاوش بر وضوح اندازه 

  
Fig. 1 Transient absorption spectrum measurement setup. ω is the fundamental 

frequency with red color as the probe beam and 2ω is the second harmonic 
frequency with blue color as the pump beam from a Ti:sapphire laser. SH is the 
second harmonic generator set, BS is the wavelength splitter and λ/2 is the half-

wave plate . 
بسامد   w٢عنوان باريكه كاوش و  بسامد اصلي با رنگ قرمز به wگيري بيناب جذب گذرا.  چيدمان اندازه  ١شكل 

مجموعه توليد كننده هماهنگ دوم   SHعنوان باريكه دمش از ليزر تيتانيوم سفاير است. هماهنگ دوم با رنگ آبي به

،BS  ٢شكافنده طول موجي و/l  .تيغه نيم موج است  

  

متر استفاده شده است.  سانتي ١در اين پژوهش از نمونه آب بدون يون در سلول كوارتز با ضخامت  

باريكه دمش در حدود   باريكه كاوش كمي كوچكميلي  ٢قطر  تر از آن است. قطبش  متر و قطر 
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است.آزمايش يكديگر  موازي  نيز  كاوش  و  دمش  دماي  باريكه  ثابت  شرايط  با  تميز  اتاق  در  ها 

 درصد انجام شده است.   ٥٠گراد و رطوبت درجه سانتي ٢٠محيط
 

  نتايج و بحث   .٢
) نشان داده شده است. همانطور كه ملاحظه  ٢كاوش در شكل (هاي دمش و موج باريكه بيناب طول 

نيممي در  بينابي  پهناي  طول شود  در  كه  كاوش  باريكه  سفاير(بيشينه  تيتانيوم  ليزر  اصلي   ٧٨٤موج 

نانومتر) آن است به ترتيب برابر    ٣٩٢نانومتر) است و باريكه دمش كه در طول موج هماهنگ دوم(

برابر باريكه دمش است. بيناب   ٣نانومتر است. بنابراين پهناي بينابي باريكه كاوش بيش از   ٧و    ٢٢با  

) در شكل  استفاده  مورد  نمونه آب  ار ٣جذب خطي  طول  )  در  نمونه  است. جذب خطي  شده  ائه 

  .استمتر عكس سانتي  ٠٤/٠هاي دمش و كاوش بسيار ناچيز و در حدود موج

 
  

  
 

Fig. 2 The spectrum of the fundamental wavelength of the Ti: sapphire laser at 784 
nm and its second harmonic at 392 nm . 

 نانومتر.  ٣٩٢نانومتر و هماهنگ دوم آن در  ٧٨٤در ليزر تيتانيوم سفاير موج اصلي بيناب طول  ٢شكل 
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Fig. 3 Linear absorption spectrum of the deionized water sample. 

 بيناب جذب خطي نمونه آب بدون يون. ٣شكل 

 
گيري  ) پهناي زماني تپ كاوش مورد استفاده كه با استفاده از خودهمبستگر شدت اندازه ٤شكل (

به آنكه وضوح زماني اندازه شده است را نشان مي  ها افزون بر مدت زمان تپ  گيريدهد. با توجه 

هاي دمش و كاوش بستگي دارد، تابع پاسخ چيدمان  مورد استفاده به تابع همبستگي برخوردي باريكه 

باريكهگيري جذباندازه  با اختلاط بسامدي  هاي دمش و كاوش در  گذرا (همبستگي برخوردي) 

) ارائه شده است.  ٥گيري و در شكل (گيرد، اندازه كه در محل نمونه قرار مي  BBOبلورغيرخطي  

  آيد.فمتوثانيه بدست مي  ١١٠بيشينه تابع همبستگي با فرض گوسين بودن برابر با تمام پهنا در نيم

 

 
Fig. 4 Temporal width of the probe pulse measured with the interferometric 

autocorrelator . 
 پهناي زماني تپ كاوش اندازه گيري شده با خودهمبستگر تداخلي.  ٤شكل 
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Fig. 5 Cross-correlation function of Pump and Prob pulses. 

 هاي دمش و كاوش. تابع همبستگي برخوردي تپ ٥شكل 

 
الف و ب) شدت باريكه كاوش ورودي به سلول شامل آب بدون يون و خروجي   -٦نمودار شكل (

دهد  نانومتر نشان مي  ٧٨٤از آن را در زمان حضور و عدم حضور باريكه دمش در طول موج مركزي  

دهد، دو نمودار بر يكديگر  و با توجه به آنكه آشكار ساز تنها تغييرات باريكه كاوش را نشان مي 

در هنگام عبورتپ از    ،شودج و د) ملاحظه مي  - ٦منطبق هستند. همانطور كه درنمودارهاي شكل (

اتفاق افتاده و قلّه بيناب   سلول شامل نمونه بدليل پاشندگي پديده چيرپ در تپ خروجي از نمونه 

 ٧٨٨جايي داشته و به  نانومتر جابه  ٤باريكه كاوش در هر دو حالت با و بدون حضور باريكه دمش  

باريكه كاوش خروجي از سلول در حضور باريكه دمش   نانومتر منتقل شده است. همچنين شدت 

 افزايش يافته كه نشان دهنده كاهش جذب نمونه است.  
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Fig. 6 Normalized intensity of the probe laser beam in the presence and absence of 
the pump laser beam. Intensity of the beam entering the cell (a) without the pump 

beam, and (b) with the pump beam. The transmitted Intensity of the cell (c) without 
the pump beam, and (d) with the pump beam. 

شدت بهنجار شده باريكه ليزركاوش ورودي و خروجي به نمونه در حضور و عدم حضور باريكه ليزر دمش.   ٦شكل 

(الف) شدت باريكه ورودي به سلول بدون حضور باريكه دمش، (ب) شدت باريكه ورودي به سلول با حضور باريكه  

كه خروجي از سلول با حضور  دمش، (ج) شدت باريكه خروجي از سلول بدون حضور باريكه دمش و (د) شدت باري

 باريكه دمش.

  

نانومتر در زمان حضور و عدم حضور   ٨٢٠تا  ٧٤٠ضريب جذب باريكه كاوش در بازه طول موجي 

فمتوثانيه پس از تحريك در   ٣٥٠)  و تغييرات بيناب جذب گذراي نمونه  ٧باريكه دمش در شكل (

 ) ارائه شده است.٨شكل (

 
Fig. 7 Absorption spectrum of the sample after excitation at a wavelength of 784 nm 

(a) without the presence of the pump beam, and (b) with the presence of the pump 
beam. 

نانومتر(الف) بدون حضور باريكه دمش و (ب) با حضور   ٧٨٤بيناب جذب نمونه پس از تحريك با طول موج  ٧شكل 

 باريكه دمش.
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Fig. 8 Differential absorption coefficient of the sample at 350 femtoseconds after 
excitation with a pump pulse. 

 فمتوثانيه پس از تحريك با تپ دمش.  ٣٥٠تغييرات ضريب جذب نمونه  ٨شكل 

  

هاي دمش  تغييرات بوجود آمده در  جذب ناشي از اختلاف جمعيت ايجاد شده در اثر جذب فوتون 

به حالت برانگيخته  باشد. كسري از مولكول مي به دليل حضور تپ نوري دمش از حالت زمينه  ها 

) ملاحظه  ٨) و (٧گردد. همانطور كه در شكل (تحريك شده و سبب كاهش جمعيت حالت زمينه مي

  ΔAشود، جذب در زمان حضور تپ نوري دمش كاهش يافته و يك سيگنال منفي در بيناب  مي

رسيده و بنابراين كاهش جذب    -٢٦/٠نانومتر به    ٧٨٨شود كه مقدار آن در طول موج  مشاهده مي

منجر به سفيدشدن تراز زمينه در طول موج باريكه كاوش شده است. از طرف ديگر با توجه به آنكه  

ترازي ضرايب انيشتين براي جذب از تراز زمينه به برانگيخته با گسيل القايي از    در يك سامانه دو

دار شدن تراز برانگيخته در زمان حضور تپ  تراز برانگيخته به زمينه برابر است، بنابراين با جمعيت

افتد. در حقيقت،  نوري دمش، گسيل القايي به حالت زمينه در هنگام عبور تپ نوري كاوش اتفاق مي

درطي فرآيند فيزيكي گسيل القايي يك فوتون از تپ نوري كاوش گسيل فوتون ديگري از تراز  

اي ضعيف كند. بايد توجه داشت كه شدت تپ كاوش به اندازه برانگيخته به حالت زمينه را القا مي

لقايي  كند، اما گسيل ااي در جمعيت تراز برانگيخته ايجاد نمياست كه اين فرآيند تغيير قابل ملاحظه

  ΔAسبب افزايش شدت دريافت شده توسط آشكارساز شده و بنابراين يك سيگنال منفي در بيناب  

رسيده و نسبت به سفيد شدن تراز   -٥٢/٠شود كه مقدار آن به نانومتر مشاهده مي  ٧٩٨در طول موج 
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دهنده اختلاف انرژي بين دو فوتون جذب و گسيل  جايي استوكس دارد كه نشان نانومترجابه   ١٠زمينه  

 ٧٩٨جايي استوكس، باند ناشي از گسيل القايي در  شده است. همچنين با توجه به كوچك بودن جابه 

در   زمينه  تراز  از سفيدشدگي  ناشي  نوار  با  هم   ٧٨٨نانومتر  ادغام  نانومتر  يكديگر  در  و  شده  پوش 

  اند.  شده 

مشاهده نشده    ΔAاز آنجائيكه در محدوده طول موجي مورد بررسي هيچ سيگنال مثبتي در بيناب  

مي حالت  است،  از  گذار  يعني  برانگيخته  حالت  جذب  نمونه  دمش  تحت  كه  گرفت  نتيجه  توان 

هاي برانگيخته بالاتر كه سبب كاهش شدت باريكه كاوش خروجي از نمونه شود  برانگيخته به حالت 

 هاي گذرا يا طولاني مدت شوند، رخ نداده است.يا واكنشي كه منجر به ايجاد حالت 

نانومتر مربوط به    ٣٩٢و  ٧٨٤هاي ) نشان داده شده است، آب در طول موج ٣همانطور كه در شكل (

آنكه تپ  باوجود  است.  شفاف  دمش  و  كاوش  فوتون   يانرژ  هاي  تك  كاوش    دمش  ي هاتك  و 

فمتوثانيه)    ١٠٠كوتاه ( زير  هاي نوري فوقكه از تپ اما هنگامي  جذب شود،  نمونه   تواند توسطينم

استفاده شود، به دليل پذيرفتاري غيرخطي  ممكن است در طي اندركنش نور با ماده فرآيند جذب  

دو فوتوني همزمان (يك فوتون از تپ ليزر دمش و يك فوتون از تپ ليزركاوش) رخ داده و بنابراين  

بازه  تغييرات  در  اين  بوجود آيد.  بيناب جذب گذراي ماده  تغييراتي در  بسيار سريع  از  هاي زماني 

بنابراين براي بدست آوردن بيناب    د.آينيم  بدستدر نمونه  هاي دمش و كاوش  تپحضور همزمان  

براي تأخيرهاي زماني مختلف   ΔAهاي تحول زماني نمونه مورد مطالعه بايد تغييرات  كامل و داده 

باريكه  تغييرات ضريب جذب آب  بين  زماني  تحول  قرارگيرد.  بررسي  كاوش مورد  هاي دمش و 

همراه پيكوثانيه به   ١/١هاي تأخير صفر تا  نانومتر باريكه كاوش در زمان   ٧٨٤بدون يون در طول موج  

به داده  برازش شده  واهلشي نمايي دوتايي  از  ٩هاي تجربي در شكل (تابع  ارائه شده است. پس   (

فمتوثانيه از حضور باريكه دمش تغييرات جذب نسبت به عدم حضور دمش داراي يك   ٧٠گذشت 

باشد كه  دهنده وجود ترازمياني با انرژي مجموع دوفوتون دمش و كاوش مي بيشينه است كه نشان 

تابع نمايي   از  استفاده  با  آمده،  بوجود  تراز مياني  نمونه شده است. طول عمر  افزايش جذب  سبب 

 آيد.  فمتوثانيه بدست مي  ١٥٠به روند واهلشي بعد از قلهّ جذب، حدود دوتايي برازش شده  
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Fig. 9 Temporal evolution of the absorption change as a function of the time delay 
between two pump and prob pulses. (a) Experimental data and (b) Fitted double 

exponential function. 
هاي تجربي و (ب) تابع  تحول زماني تغيير جذب برحسب تأخير زماني بين دو تپ دمش و كاوش (الف) داده  ٩شكل 

 نمايي دوتايي برازش شده. 

 
  

  گيري نتيجه  .٣
هاي  نگاري جذب گذرا در بازه زماني فمتوثانيه ابزاري توانمند براي بررسي ديناميك پديده بيناب 

گيري تغيير جذب گذراي وابسته به زمان امكان  سريع است. با اندازه فوتوفيزيكي و فوتوشيميايي فوق

شود.  زماني ترازهاي برانگيخته و طول عمر ترازهاي مياني با طول عمر كوتاه فراهم ميمطالعه تحول  

گيري بيناب  سنجي جذب گذرا بررسي و براي اولين بار چيدمان اندازه در اين مقاله اصول اوليه بيناب 

كاوش با استفاده از طول موج اصلي و هماهنگ دوم     -سريع مبتني بر روش دمشجذب گذراي فوق 

سازي شده است و بدنبال آن بدون  نانوژول پياده   ٣-١ليزر فمتوثانيه تيتانيوم سفاير در محدوده انرژي  

نتايج   بررسي قرار گرفته است.  مياني مورد  ناپايدار  تراز  يا شكست مولكولي شناسايي  يونيزاسيون 

جذب    بررسي بيناب جذب گذراي آب بدون يون با وضوح زماني فمتوثانيه در دو حالت تغييرات

موج  طول  ازاي  به  ثابت  تأخير  زمان  در  بازه  گذرا  در  كاوش  مختلف  و    ٨٢٠تا    ٧٤٠هاي  نانومتر 

فمتوثانيه    ٣٥٠دهند كه  همچنين طول موج كاوش ثابت در ازاي تأخيرهاي زماني مختلف نشان مي

  ٣٧٤هاي هماهنگ دوم ليزرتيتانيوم سفاير در طول موج مركزي  پس از تحريك نمونه توسط تپ 

نانومتر بوجود    ٧٨٨نانومتر يك سيگنال منفي در بيناب تغييرات جذب باريكه كاوش در طول موج  

دارشدن تراز  دهنده كاهش جذب و سفيدشدگي تراز زمينه است. همچنين با جمعيتآمده كه نشان 

  ١٠نانومتر اتفاق افتاده كه با    ٧٩٨برانگيخته در زمان حضور تپ دمش، گسيل القايي در طول موج  
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جايي استوكس در سفيدشدگي تراز زمينه كمابيش همپوش شده است. همچنين بررسي نانومتر جابه 

هاي دمش و  پيكوثانيه تأخير بين تپ   ١/١تحول زماني تغييرات جذب گذرا در بازه زماني  صفر تا  

نانومتر تپ    ٧٨٨هاي  دهد كه باوجود پايين بودن جذب تك فوتون در طول موج كاوش نشان مي

دهنده عدم وجود تراز  هاي آب بدون يون كه نشان نانومتر تپ دمش توسط مولكول   ٣٧٤كاوش و  

فمتوثانيه پس از تحريك نمونه، در اثر فرآيند جذب دوفوتوني يك قلّه در بيناب    ٧٠پايدار است،  

دهنده وجود يك تراز مياني است. با برازش روند واهلشي بعد از قلّه  شود كه نشان جذب ايجاد مي

  فمتوثانيه بدست آمده است.   ١٥٠توسط تابع نمايي دوتايي طول عمر اين تراز مياني حدود  جذب

  

 تقدير و تشكر .٤

و فناوري  هاي كوانتمي براي اجراي اين تحقيق  نويسندگان مقاله از حمايت پژوهشكده فوتونيك 

 نمايند. تشكر و قدرداني مي
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