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ÓÄÊ 535.14+539.194:535.33ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÛÉ À�ÒÅÔÀÊÒÂ ÀÍ�À�ÌÎÍÈ×ÅÑÊÎÌ ÎÑÖÈËËßÒÎ�ÅÏ�ÈÌÅÍÈÒÅËÜÍÎÊ ÔÅÌÒÎÑÅÊÓÍÄÍÛÌ ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÌÏÎ ÑÕÅÌÅ ¾ÍÀÊÀ×ÊÀ�ÇÎÍÄÈ�ÎÂÀÍÈÅ¿Ê.À. Àíòîíîâà, À.À. ÌàêàðîâÀííîòàöèÿÊîãåðåíòíûé àðòå�àêò, íàáëþäàåìûé â ýêñïåðèìåíòå ïî ñõåìå ¾íàêà÷êà � çîíäèðî-âàíèå¿, ñîñòîèò â òîì, ÷òî èçìåíåíèå ïîãëîùåíèÿ ñëàáîãî ïðîáíîãî ëàçåðíîãî èìïóëüñàèìååò ìåñòî íå òîëüêî ïðè åãî ïîëîæèòåëüíîé çàäåðæêå âî âðåìåíè ïî îòíîøåíèþ ê ñèëü-íîìó âîçáóæäàþùåìó èìïóëüñó, íî è ïðè îòðèöàòåëüíîé çàäåðæêå. Ýòîò ý��åêò ïðîàíà-ëèçèðîâàí äëÿ àíãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿòîðà, ìîäåëèðóþùåãî êîëåáàíèå ìîëåêóëû.Êëþ÷åâûå ñëîâà: �åìòîñåêóíäíûé ëàçåðíûé èìïóëüñ, êîëåáàíèå ìîëåêóëû, çàòó-õàíèå ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè. ÂâåäåíèåÂ �åìòîñåêóíäíûõ ýêñïåðèìåíòàõ ïî äèàãíîñòèêå äèíàìè÷åñêèõ è ðåëàêñàöè-îííûõ ïðîöåññîâ ïåðåðàñïðåäåëåíèÿ ýíåðãèè â ìíîãîàòîìíûõ ìîëåêóëàõ íàáëþ-äàåòñÿ òàê íàçûâàåìûé êîãåðåíòíûé àðòå�àêò [1℄. Èñïîëüçóåòñÿ ñõåìà ¾íàêà÷êà �çîíäèðîâàíèå¿, â êîòîðîé èçìåðÿåòñÿ èçìåíåíèå ïîãëîùåíèÿ îòíîñèòåëüíî ñëàáîãîïðîáíîãî ëàçåðíîãî èìïóëüñà ïðè âîçáóæäåíèè ñðåäû ñèëüíûì ëàçåðíûì èìïóëü-ñîì. Àðòå�àêò ñîñòîèò â òîì, ÷òî ýòî èçìåíåíèå èìååò ìåñòî íå òîëüêî ïðè ïî-ëîæèòåëüíîé çàäåðæêå ïðîáíîãî èìïóëüñà âî âðåìåíè ïî îòíîøåíèþ ê èìïóëüñóíàêà÷êè, íî è ïðè îòðèöàòåëüíîé çàäåðæêå. �àíåå ý��åêò èññëåäîâàëñÿ äëÿ êîí-�èãóðàöèé, â êîòîðûõ íàêà÷êà è çîíäèðîâàíèå îñóùåñòâëÿëèñü â ðàçëè÷íûõ îá-ëàñòÿõ ñïåêòðà (ñì. [2℄). Íåäàâíî îí íàáëþäàëñÿ â ñõåìå [3℄, êîãäà çîíäèðîâàíèåîñóùåñòâëÿëîñü èìïóëüñîì, ÿâëÿâøèìñÿ ïðîñòûì (ñëàáûì) îòâåòâëåíèåì îò îñíîâ-íîãî âîçáóæäàþùåãî èìïóëüñà ïàðàìåòðè÷åñêîãî ãåíåðàòîðà èí�ðàêðàñíîãî (ÈÊ)èçëó÷åíèÿ, � ñïåêòð èìïóëüñîâ ïðè ýòîì ñèëüíî ïåðåêðûâàë îäíó èç êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíûõ ïîëîñ ìíîãîàòîìíîé ìîëåêóëû (Cr(CO)6 , Fe(CO)5 è ò. ï.), ïðèíàä-ëåæàùåé ÈÊ-àêòèâíîìó âàëåíòíîìó êîëåáàíèþ êîìáèíàöèè ñâÿçåé Ñ�O.Ñõåìà ýêñïåðèìåíòà äàíà êðàòêî â ðàçä. 1. Åãî àäåêâàòíîé ìîäåëüþ ïðèìå-íèòåëüíî ê êîëåáàòåëüíîé ìîäå ÿâëÿåòñÿ ïîñëåäîâàòåëüíîå äåéñòâèå íà îñöèëëÿ-òîð äâóõ èìïóëüñîâ, ðàñïðîñòðàíÿþùèõñÿ â ìîëåêóëÿðíîì ãàçå ïîä ìàëûì óãëîì,ñ àíàëèçîì âîçíèêàþùåé â ýòîì ïðîöåññå ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè (ñ ïîñëåäóþùèìåå çàòóõàíèåì). Ïåðâûì øàãîì ÿâëÿåòñÿ ðàññìîòðåíèå äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû,ïðîâåäåííîå â ðàçä. 2, êîòîðîå äàåò êà÷åñòâåííîå ïîíèìàíèå êîãåðåíòíîãî àðòå-�àêòà. Äàëåå ìû ïåðåõîäèì ê îñöèëëÿòîðó, ãäå îáíàðóæèâàåòñÿ èíòåðåñíàÿ îñî-áåííîñòü, ñîñòîÿùàÿ â òîì, ÷òî äëÿ ãàðìîíè÷åñêîãî ñëó÷àÿ ¾ý��åêò îòðèöàòåëüíîéçàäåðæêè¿ îòñóòñòâóåò (ñì. ðàçä. 3). Îí ïîÿâëÿåòñÿ ïðè íàëè÷èè àíãàðìîíèçìà,è â ðàçä. 4 íàìè èññëåäîâàíû ñîîòâåòñòâóþùèå äèíàìè÷åñêèå õàðàêòåðèñòèêè,à â çàêëþ÷åíèè (ðàçä. 5) êðàòêî îáñóæäàþòñÿ åãî ñïåêòðàëüíûå ñâîéñòâà.
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�èñ. 1. Ïðèíöèïèàëüíàÿ ñõåìà ýêñïåðèìåíòà. Ñëàáûé ïðîáíûé èìïóëüñ ñëåäóåò çà ñèëü-íûì èìïóëüñîì íàêà÷êè (à) ëèáî îïåðåæàåò åãî (á) è, ïîïàäàÿ íà äåòåêòîð Ä1 , �îðìèðóåòñèãíàë, êîòîðûé âû÷èòàåòñÿ èç ñèãíàëà â ðåïåðíîì êàíàëå. Äëÿ ñëó÷àÿ (á) øòðèõîâîé ëè-íèåé ïîêàçàí ñèãíàë, îáóñëîâëåííûé íàëè÷èåì ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè1. Ñõåìà ýêñïåðèìåíòàÂ ýêñïåðèìåíòå (ñì. ðèñ. 1 è ðàáîòó [3℄) ñëàáûé çîíäèðóþùèé èìïóëüñ íàïðàâ-ëåí ïîä ìàëûì óãëîì ïî îòíîøåíèþ ê ñèëüíîìó èìïóëüñó íàêà÷êè. Åãî ñèãíàë, ðå-ãèñòðèðóåìûé äåòåêòîðîì, ñðàâíèâàåòñÿ ñ ñèãíàëîì îò ðåïåðíîãî èìïóëüñà. Åñëèçîíäèðóþùèé èìïóëüñ ñëåäóåò âî âðåìåíè çà èìïóëüñîì íàêà÷êè (¾ïîëîæèòåëü-íàÿ çàäåðæêà¿), òî îí (â ðåçóëüòàòå ñðàâíåíèÿ ñ ðåïåðíûì èìïóëüñîì) ðåãèñòðè-ðóåò íàâåäåííîå ïîãëîùåíèå (ïðîñâåòëåíèå), à çàâèñèìîñòü ñèãíàëà îò âðåìåíèçàäåðæêè îòðàæàåò êàê ñòåïåíü âîçáóæäåíèÿ ðåçîíàíñíîé êîëåáàòåëüíîé ìîäû,òàê è äèíàìèêó ïåðåðàñïðåäåëåíèÿ êîëåáàòåëüíîé ýíåðãèè â äðóãèå ìîäû ìîëå-êóëû.Îäíàêî ïðåäìåòîì íàñòîÿùåé ðàáîòû ÿâëÿåòñÿ íå òà ïîëåçíàÿ èí�îðìàöèÿ,êîòîðàÿ ñëåäóåò èç èçìåðåíèé ïðè ïîëîæèòåëüíîé çàäåðæêå, à ý��åêò, îò÷àñòèìåøàþùèé êîððåêòíûì èçìåðåíèÿì, à èìåííî îáíàðóæåííîå â ýêñïåðèìåíòå íà-ëè÷èå ðàçíîñòè äâóõ ñèãíàëîâ, ïðîáíîãî è ðåïåðíîãî, ïðè îòðèöàòåëüíîé çàäåðæêå.Ýòà ðàçíîñòü áûëà âåñüìà çàìåòíà ïðè çàäåðæêàõ â ñîòíè �åìòîñåêóíä (äëèòåëü-íîñòü ëàçåðíîãî èìïóëüñà ïîðÿäêà 50�100 �ñ), ïîñòåïåííî óìåíüøàÿñü è ðåàëüíîèñ÷åçàÿ ïðè çàäåðæêàõ â íåñêîëüêî ïèêîñåêóíä.Ïîïûòàåìñÿ äàòü îáúÿñíåíèå ý��åêòó, ðàññìîòðåâ ñíà÷àëà äâóõóðîâíåâóþ ñè-ñòåìó. 2. Êîãåðåíòíûé àðòå�àêò äëÿ äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû�åçîíàíñíîå âçàèìîäåéñòâèå äâóõóðîâíåâûõ ñèñòåì ñ êâàçèìîíîõðîìàòè÷åñêîéñâåòîâîé âîëíîé âèäà E(t) = E cos(ωt − kr) îïèñûâàåòñÿ ñèñòåìîé óðàâíåíèé äëÿàìïëèòóä âåðîÿòíîñòè a0 îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ |0〉 è a1 âîçáóæäåííîãî ñîñòîÿíèÿ
|1〉 â ðàçëîæåíèè âîëíîâîé �óíêöèè ïî ñòàöèîíàðíûì ñîñòîÿíèÿì Ψ = a0ψ0 +
+ a1ψ1e

−iωt :
da0

dt
= i

Ω

2
a1 e

−ikr,
da1

dt
= i

Ω

2
a0 e

ikr, (1)ãäå E(t) è E � íàïðÿæåííîñòü è àìïëèòóäà ýëåêòðè÷åñêîãî ïîëÿ ñâåòîâîé âîë-íû; ω è k � íåñóùàÿ ÷àñòîòà è âîëíîâîé âåêòîð ýòîé âîëíû; ψ0 è ψ1 � âîëíî-âûå �óíêöèè îñíîâíîãî è âîçáóæäåííîãî ðåçîíàíñíûõ ñîñòîÿíèé; |a0|2 è |a1|2 �



22 Ê.À. ÀÍÒÎÍÎÂÀ, À.À. ÌÀÊÀ�ÎÂâåðîÿòíîñòè íàéòè äâóõóðîâíåâóþ ñèñòåìó â îñíîâíîì è âîçáóæäåííîì ñîñòîÿ-íèÿõ ñîîòâåòñòâåííî; r � ðàäèóñ-âåêòîð ìåñòîïîëîæåíèÿ ðàáî÷åé ÷àñòèöû; Ω =
= 〈0|d̂E|1〉/~ � ÷àñòîòà �àáè, d̂ � îïåðàòîð äèïîëüíîãî ìîìåíòà. Íàäî ðàññìîòðåòüïîñëåäîâàòåëüíîå äåéñòâèå íà ñðåäó äâóõ èìïóëüñîâ, ðàñïðîñòðàíÿþùèõñÿ âäîëüíàïðàâëåíèé âîëíîâûõ âåêòîðîâ k1 è k2 ñîîòâåòñòâåííî. Ïåðåä ïåðâûì èìïóëüñîìñèñòåìà íàõîäèòñÿ â îñíîâíîì ñîñòîÿíèè. Â ðåçóëüòàòå åãî äåéñòâèÿ èìååì

a0 = cos
θ1
2
, a1 = i sin

θ1
2
eik1r, (2)ãäå θ1 =

∞∫

−∞

Ω1(t
′) dt′ � ïëîùàäü èìïóëüñà. Äàëåå, ïîñêîëüêó ñ�îðìèðîâàí äèïîëü-íûé ìîìåíò 〈Ψ(t)|d̂|Ψ(t)〉 , èìååì äëÿ ìàêðîñêîïè÷åñêîãî äèïîëÿ ñðåäû1 ñëåäóþ-ùóþ �îðìóëó:

D1(t, r) = a0a
∗

1 e
iωt + ê.ñ. = 2 sin

θ1
2

cos
θ1
2

sin(ωt− k1r). (3)Ýòîò ìàêðîñêîïè÷åñêèé äèïîëü ïîñëå îêîí÷àíèÿ èìïóëüñà ñâîáîäíî èçëó÷àåòâ íàïðàâëåíèè âåêòîðà k1 , êàê ýòî ñõåìàòè÷íî ïîêàçàíî ïóíêòèðíîé ëèíèåé íàðèñ. 1, á 2, è íàñ äàëåå áóäåò èíòåðåñîâàòü, â êàêîé ñòåïåíè ýòî èçëó÷åíèå ìîäè�è-öèðóåòñÿ ïðè âîçäåéñòâèè íà ñðåäó âòîðûì èìïóëüñîì, ðàñïðîñòðàíÿþùèìñÿ ïîäíåêîòîðûì óãëîì â íàïðàâëåíèè âåêòîðà k2 .×òîáû îòâåòèòü íà èíòåðåñóþùèé íàñ âîïðîñ, íóæíî çàïèñàòü ðåøåíèå óðàâ-íåíèé (1) ñ k = k2 , âûáèðàÿ (2) â êà÷åñòâå íà÷àëüíûõ óñëîâèé. �åøåíèå èìååòñëåäóþùèé âèä:
a0 = cos

θ1
2

cos
θ2
2

− sin
θ1
2

sin
θ2
2
e−i(k2−k1)r,

a1 = i sin
θ1
2

cos
θ2
2
eik1r + i cos

θ1
2

sin
θ2
2
eik2r.

(4)Âèäèì, ÷òî èç ÷åòûðåõ ÷ëåíîâ â ïðîèçâåäåíèè a0a
∗

1 äâà îïèñûâàþò ñëåäóþùåå çàâòîðûì èìïóëüñîì êîãåðåíòíîå èçëó÷åíèå â íàïðàâëåíèè k2 , îäèí � â ¾ñòàðîì¿íàïðàâëåíèè k1 è îäèí � â ¾íîâîì¿ íàïðàâëåíèè knew = 2k2 − k1 . Èçëó÷åíèå âíàïðàâëåíèè âäîëü âåêòîðà k2 åñòü ý��åêò, ïðîèíòåðïðåòèðîâàííûé âûøå. Èçëó-÷åíèå â íàïðàâëåíèè âäîëü âåêòîðà knew åñòü ïðîöåññ ÷åòûðåõâîëíîâîãî ñìåøåíèÿ,â êîòîðîì äâà �îòîíà ñ âîëíîâûì âåêòîðîì k2 ïðåîáðàçóþòñÿ â �îòîíû ñ âîëíî-âûìè âåêòîðàìè k1 è knew . Íàêîíåö, èçëó÷åíèå â íàïðàâëåíèè âäîëü âåêòîðà k1åñòü èçëó÷åíèå, ïðèñóòñòâîâàâøåå ðàíåå, íî ìîäè�èöèðîâàííîå âòîðûì èìïóëü-ñîì. Äëÿ íåãî èç (4) èìååì
D2(t, r) = −i sin θ1

2
cos

θ1
2

cos2
θ2
2
ei(ωt−k1r) + ê.ñ. =

= 2 sin
θ1
2

cos
θ1
2

cos2
θ2
2

sin(ωt− k1r) , (5)
1Äàëåå áóäåì îòíîñèòü äèïîëüíûé ìîìåíò ñðåäû ê îäíîé ÷àñòèöå è èçìåðÿòü åãî â åäèíèöàõíåäèàãîíàëüíîãî ìàòðè÷íîãî ýëåìåíòà ïåðåõîäà 0 ↔ 1 .
2Ñïàä ýòîãî èçëó÷åíèÿ ìîæåò ïðîèñõîäèòü êàê âñëåäñòâèå ðåëàêñàöèîííûõ ïðîöåññîâ, òàê èâñëåäñòâèå íåîäíîðîäíîãî óøèðåíèÿ. Ïîñëåäíèé (÷àùå âñòðå÷àþùèéñÿ) ñëó÷àé èäåíòè�èöèðóþòêàê çàòóõàíèå ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè (ñì. ðàçä. 3.7 â êíèãå [4℄).



ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÛÉ À�ÒÅÔÀÊÒ. . . 23ïðè÷åì ìîäè�èêàöèÿ â ñëó÷àå äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû âñåãäà ñâîäèòñÿ ê óìåíüøå-íèþ èíòåíñèâíîñòè. Äåéñòâèòåëüíî, òàê êàê èíòåíñèâíîñòü èçëó÷åíèÿ ïðîïîðöèî-íàëüíà 〈D2〉 (óãëîâûå ñêîáêè îçíà÷àþò óñðåäíåíèå ïî ïåðèîäó êîëåáàíèé), òî â ðå-çóëüòàòå äåéñòâèÿ âòîðîãî èìïóëüñà èìååì èç (3) è (5):
∆I ∝ 〈D2

2〉 − 〈D2
1〉 = 2 sin2 θ1

2
cos2

θ1
2

(
cos4

θ2
2

− 1

)
6 0 .Îòìåòèì, ÷òî ïðèìåíèòåëüíî ê àðòå�àêòó â ñõåìå ¾íàêà÷êà � çîíäèðîâàíèå¿ òè-ïè÷íîé ÿâëÿåòñÿ ñèòóàöèÿ, êîãäà θ1 ≪ 1 . Òîãäà

∆I ≈ 1

2
θ21

(
cos4

θ2
2

− 1

)
.Èíòåðåñíî òàêæå îòìåòèòü, ÷òî åñëè θ2 = (2n + 1)π (íàïðèìåð, âòîðîé � ýòî

π -èìïóëüñ), òî êîãåðåíòíîå èçëó÷åíèå â íàïðàâëåíèè k1 èñ÷åçàåò, íî ïðè ýòîììàêñèìàëüíî â íàïðàâëåíèè knew = 2k2 − k1 .3. Îòñóòñòâèå ý��åêòà â àíñàìáëå ãàðìîíè÷åñêèõ îñöèëëÿòîðîâÏîëíûé äèïîëüíûé ìîìåíò îñöèëëÿòîðà âûðàæàåòñÿ ÷åðåç àìïëèòóäû âåðîÿò-íîñòè3 êàê
D =

∞∑

n=0

√
n+ 1 ana

∗

n+1e
iωt + ê.ñ., (6)ãäå èñïîëüçîâàíî îñöèëëÿòîðíîå ñîîòíîøåíèå 〈n − 1|d̂|n〉 =

√
n〈0|d̂|1〉 , è âåëè÷è-íà d = 〈0|d̂|1〉 èñïîëüçóåòñÿ â êà÷åñòâå åäèíèöû äëÿ D . �åçîíàíñíîå âçàèìîäåé-ñòâèå ãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿòîðà ñ ïîëåì îïèñûâàåòñÿ ñëåäóþùèìè óðàâíåíèÿìèäëÿ an :

dan

dt
= i

Ω

2

√
nan−1e

ikr + i
Ω

2

√
n+ 1 an+1e

−ikr. (7)Èç (6) è (7) ëåãêî ïîëó÷èòü, ÷òî îïðåäåëÿþùàÿ äèïîëüíûé ìîìåíò �óíêöèÿ S =

=
∑
n

√
n+ 1 ana

∗

n+1 ïîä÷èíÿåòñÿ óðàâíåíèþ dS/dt = − i

2
Ω e−ikr . Îòñþäà ïîñëåïðîõîæäåíèÿ ïåðâîãî èìïóëüñà S =

i

2
θ1 e

−ik1r , à ïîñëå äåéñòâèÿ âòîðîãî èìïóëü-ñà èìååì S = − i

2
θ1 e

−ik1r − i

2
θ2 e

−ik2r . Âèäèì, ÷òî â ðåçóëüòàòå äåéñòâèÿ âòîðîãîèìïóëüñà íèêàêîãî èçìåíåíèÿ â ñëàãàåìîì, îòâå÷àþùåì çà êîãåðåíòíîå èçëó÷å-íèå â íàïðàâëåíèè ïåðâîãî èìïóëüñà, íå ïðîèçîøëî, òî åñòü àðòå�àêò â àíñàìáëåãàðìîíè÷åñêèõ îñöèëëÿòîðîâ îòñóòñòâóåò.4. Êîãåðåíòíûé àðòå�àêò â àíñàìáëå àíãàðìîíè÷åñêèõ îñöèëëÿòîðîâÏîêàæåì, ÷òî êîãåðåíòíûé àðòå�àêò ïîÿâëÿåòñÿ ïðè ââåäåíèè àíãàðìîíè÷å-ñêèõ ñäâèãîâ. �àññìîòðèì çàäà÷ó î âçàèìîäåéñòâèè ñ ïîëåì ëàçåðà àíñàìáëÿ îñ-öèëëÿòîðîâ, â êîòîðîì ÷àñòîòû ïîñëåäîâàòåëüíûõ ïåðåõîäîâ îáðàçóþò àðè�ìåòè-÷åñêóþ ïðîãðåññèþ (îñöèëëÿòîð Ìîðçå), è äèïîëüíûå ìîìåíòû ïåðåõîäîâ òå æå,÷òî è â ãàðìîíè÷åñêîì îñöèëëÿòîðå. Äëÿ îáùíîñòè ó÷òåì òàêæå íåîäíîðîäíîå óøè-ðåíèå â àíñàìáëå. Ýòà çàäà÷à èìååò íåïîñðåäñòâåííîå îòíîøåíèå ê âîçäåéñòâèþ ëà-çåðíûìè èìïóëüñàìè íà êîëåáàòåëüíóþ ìîäó ìîëåêóëû ñ ó÷åòîì âíóòðèìîäîâîãî
3Çäåñü ìû èñïîëüçîâàëè ñëåäóþùåå ðàçëîæåíèå âîëíîâîé �óíêöèè: Ψ =

∑
n

an(t)ψne
−inωt .



24 Ê.À. ÀÍÒÎÍÎÂÀ, À.À. ÌÀÊÀ�ÎÂàíãàðìîíèçìà. ×òî êàñàåòñÿ ¾íåîäíîðîäíîãî óøèðåíèÿ¿, òî åãî ïðè÷èíîé ÿâëÿåò-ñÿ çàâèñèìîñòü êîëåáàòåëüíîé ÷àñòîòû îò âðàùàòåëüíîãî êâàíòîâîãî ÷èñëà èç-çàíåæåñòêîñòè ìîëåêóëû. Åñëè ìû äëÿ ïðîñòîòû îãðàíè÷èìñÿ ãëàâíûì (ëèíåéíûì)ïðèáëèæåíèåì äëÿ çàâèñèìîñòè âðàùàòåëüíîé ïîñòîÿííîé B îò êîëåáàòåëüíîãîêâàíòîâîãî ÷èñëà n â âèäå Bn = B0 + nα , òî ÷àñòîòà îñöèëëÿòîðíûõ ïåðåõîäîââûðàçèòñÿ, êàê4

ωn+1,n(J) ≈ ω10 + αJ(J + 1) + 2nX , (8)ïðè÷åì êîíñòàíòû íåæåñòêîñòè α è âíóòðèìîäîâîãî àíãàðìîíèçìà X , êàê ïðàâè-ëî, îòðèöàòåëüíûå.Ñ ââåäåííûìè èçìåíåíèÿìè ñèñòåìà óðàâíåíèé äëÿ àìïëèòóä âåðîÿòíîñòè, àíà-ëîãè÷íàÿ (7), ïðèíèìàåò ñëåäóþùèé âèä:
dan

dt
= i

Ω

2

√
n an−1e

ikr + i
Ω

2

√
n+ 1 an+1e

−ikr + iδnan − in(n− 1)Xan, (9)ãäå δ = ω − ω10(J) � îòñòðîéêà ÷àñòîòû ëàçåðà îò ÷àñòîòû ïåðåõîäà |1〉 → |0〉 , çà-äàâàåìîé �îðìóëîé (8). �åøåíèå ýòîé ñèñòåìû â òå÷åíèå ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ ìûáóäåì èñêàòü â ïðåäïîëîæåíèè, ÷òî èõ äëèòåëüíîñòü ãîðàçäî ìåíüøå âåëè÷èí δ−1è (nmaxX)−1 (ãäå nmax îáîçíà÷àåò ìàêñèìàëüíûé ðåàëüíî äîñòèæèìûé óðîâåíü),òàê ÷òî ñïåêòð ëàçåðà çàâåäîìî ïåðåêðûâàåò âñþ ñóùåñòâåííóþ ïîëîñó ïîãëîùå-íèÿ êàê äëÿ îäíî�îòîííûõ, òàê è äëÿ ìíîãî�îòîííûõ ïåðåõîäîâ. Òîãäà ðåøåíèåïðèáëèçèòåëüíî ñîâïàäàåò ñ ðåøåíèåì äëÿ ãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿòîðà, êîòîðîåïðèâåäåíî â Ïðèëîæåíèè I äëÿ ïðîèçâîëüíûõ íà÷àëüíûõ óñëîâèé. Â îòñóòñòâèåæå ïîëÿ (Ω = 0) êàê ìåæäó èìïóëüñàìè, òàê è ïîñëå âòîðîãî èìïóëüñà ýâîëþöèÿàìïëèòóä ñâîäèòñÿ ê òðèâèàëüíîìó èçìåíåíèþ èõ �àçû.Èòàê, ðàññìîòðèì äåéñòâèå ïåðâîãî èìïóëüñà. Ïîñêîëüêó ñîãëàñíî ïîñòàíîâ-êå çàäà÷è îí ñëàáûé (θ1 ≪ 1), îãðàíè÷èìñÿ ÷ëåíàìè ïîðÿäêà θ1 è ïðåíåáðåæåì÷ëåíàìè áîëåå âûñîêèõ ïîðÿäêîâ. Èç (I.4) èìååì:
a0 ≈ 1, a1 ≈ i

2
θ1 e

ik1r, an>1 ≈ 0. (10)Â ðåçóëüòàòå, êàê è â ñëó÷àå äâóõóðîâíåâîé ñèñòåìû (ñì. �îðìóëó (3)), ñ�îðìè-ðîâàí ìàêðîñêîïè÷åñêèé äèïîëü D1(t, r) ≈ θ1 sin(ωt− k1r) , òàê ÷òî ïîñëå îêîí÷à-íèÿ èìïóëüñà ïðèñóòñòâóåò èçëó÷åíèå â íàïðàâëåíèè âåêòîðà k1 . Äàëåå, â òå÷åíèåâðåìåíè τ (çàäåðæêà âòîðîãî ñèëüíîãî èìïóëüñà îòíîñèòåëüíî ïåðâîãî; ñì. ðèñ. 1,á) ïðîèñõîäèò èçìåíåíèå �àç â ñîîòâåòñòâèè ñ óðàâíåíèÿìè (9) ïðè Ω = 0 è ÷à-ñòè÷íàÿ ðàñ�àçèðîâêà äèïîëåé àíñàìáëÿ, ñòåïåíü êîòîðîé çàâèñèò îò ñîîòíîøåíèÿìåæäó τ è íåîäíîðîäíîé øèðèíîé. Ê ìîìåíòó ïðèõîäà âòîðîãî èìïóëüñà èìååìèç (10) ñëåäóþùèå çíà÷åíèÿ àìïëèòóä:
a0 ≈ 1, a1 ≈ i

2
θ1 e

i(k1r+δτ), an>1 ≈ 0. (11)Âòîðîé èìïóëüñ � ñèëüíûé, òàê ÷òî ìû äîëæíû èñïîëüçîâàòü òî÷íûå ðåøåíèÿ (I.4)ñ íà÷àëüíûìè óñëîâèÿìè (11). Ó÷èòûâàÿ íîâîå íàïðàâëåíèå âîëíîâîãî âåêòîðà,
4Ìû çäåñü ó÷èòûâàåì òîëüêî îòíîñèòåëüíî óçêóþ Q -âåòâü, ïðè ïåðåõîäàõ â êîòîðîé J íå ìå-íÿåòñÿ. Äëÿ ïåðåõîäîâ â P - è R -âåòâÿõ èíòåðåñóþùèé íàñ êîãåðåíòíûé àðòå�àêò ïðîÿâëÿåòñÿãîðàçäî ñëàáåå, ïîñêîëüêó îíè ñóùåñòâåííî øèðå Q -âåòâè, ñëåäîâàòåëüíî, çàòóõàíèå ñâîáîäíîéïîëÿðèçàöèè, ñîîòâåòñòâóþùåé ýòèì âåòâÿì, ïðîèñõîäèò íà çíà÷èòåëüíî áîëåå êîðîòêîé âðåìåí-íîé øêàëå, ÷åì äëÿ Q -âåòâè.



ÊÎ�Å�ÅÍÒÍÛÉ À�ÒÅÔÀÊÒ. . . 25ïîëó÷àåì äëÿ âðåìåí t > τ :
an ≈ 1√

n!

(
i

2
θ2e

ik2r

)n

e−θ2

2
/8

[
1 +

θ1
θ2
ei[(k1−k2)r+δτ ]

(
n− θ22

4

)]
×

× exp [inδ(t− τ) − in(n− 1)X(t− τ)] . (12)Ïîëíûé äèïîëüíûé ìîìåíò (6) âûðàæàåòñÿ ÷åðåç àìïëèòóäû âåðîÿòíîñòè (12). Íàñèíòåðåñóåò êîãåðåíòíîå èçëó÷åíèå â íàïðàâëåíèè k1 . Â ýòîò ïðîöåññ äàåò âêëàäíåêàÿ ÷àñòü îò êàæäîãî ñëàãàåìîãî √
n+ 1 ana

∗

n+1 . Ïîëíàÿ ñóììà, áóäó÷è ìîäè-�èöèðîâàíà âòîðûì èìïóëüñîì, èìååò ñëåäóþùèé âèä:
D2(t > τ, r, δ) ≈ − i

2
θ1e

−θ2

2
/4ei[(ω−δ)t−k1r]×

×
∞∑

n=0

n+ 1 − (θ2/2)2

n!

(
θ2
2
eiX(t−τ)

)2n

+ ê.ñ. =
= − i

2
θ1

[
1 − θ22

4

(
1 − e2iX(t−τ)

)]
exp

[
−θ

2
2

4

(
1 − e2iX(t−τ)

)]
ei[(ω−δ)t−k1r] + ê.ñ.(13)Äàëåå ó÷èòûâàåì ðàñ�àçèðîâêó äèïîëåé ñðåäû âñëåäñòâèå êîíå÷íîé øèðèíû

Q-âåòâè (ñì. �îðìóëó (8) è ñîïóòñòâóþùåå ïðèìå÷àíèå). Çäåñü íóæíî ó÷åñòüáîëüöìàíîâñêîå ðàñïðåäåëåíèå. Äëÿ îïðåäåëåííîñòè ðàññìàòðèâàåì ñëó÷àé ñ�å-ðè÷åñêîãî âîë÷êà5. Èìååì:
N (J) = Z−1(2J + 1)2e−BJ(J+1)/kT , (14)ãäå Z � âðàùàòåëüíàÿ ñòàòñóììà. Â êà÷åñòâå êîíå÷íîãî ðåçóëüòàòà íàñ èíòåðåñóåòîòëè÷èå èíòåíñèâíîñòè êîãåðåíòíîãî èçëó÷åíèÿ â ïðèñóòñòâèè âòîðîãî ñèëüíîãîèìïóëüñà îò èíòåíñèâíîñòè â ðåïåðíîì êàíàëå, òî åñòü íàäî âû÷èñëèòü ñëåäóþùèå�óíêöèè âðåìåíè I1(t) è I2(t) :
I1,2(t) =

〈∣∣∣∣∣
∑

J

N (J)D1,2(t, r, δJ)

∣∣∣∣∣

2〉
, (15)ãäå N ñîîòâåòñòâóåò (14), δJ = −αJ(J + 1) , âåëè÷èíà D2 âûðàæàåòñÿ �îðìóëîé(13), D1 = D2|θ2=0 ≡ θ1 sin [(ω − δJ )t− k1r] , à óãëîâûå ñêîáêè îçíà÷àþò óñðåäíåíèåïî ïåðèîäó êîëåáàíèé ýëåêòðîìàãíèòíîãî ïîëÿ.Òèïè÷íûé ðåçóëüòàò ïðèâåäåí íà ðèñ. 2. Âèäèì èçìåíåíèå èíòåíñèâíîñòè êîãå-ðåíòíîãî èçëó÷åíèÿ ïðè çíà÷åíèÿõ ïàðàìåòðîâ, áëèçêèõ ê ýêñïåðèìåíòàëüíûì [3℄,ïðè÷åì â ñðåäíåì íàáëþäàåòñÿ åå óìåíüøåíèå. Îäíàêî, êàê ïîêàçûâàþò ìîäåëüíûåðàñ÷åòû, â ñëó÷àå î÷åíü áîëüøèõ ïëîùàäåé âòîðîãî èìïóëüñà (θ2 & 10) ñðåäíÿÿèíòåíñèâíîñòü ñèãíàëà îò ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè óâåëè÷èâàåòñÿ.5. Ñïåêòðàëüíûå ñâîéñòâà. Çàêëþ÷åíèåÈòàê, ìû ðàññìîòðåëè êîãåðåíòíûé àðòå�àêò íà ïðèìåðå äâóõóðîâíåâîé ñè-ñòåìû è àíãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿòîðà. Äëÿ îáîèõ ñëó÷àåâ ïîëó÷åíû �îðìóëû,îïèñûâàþùèå èçìåíåíèå ñèãíàëà ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè â íàïðàâëåíèè ïåðâîãîèìïóëüñà â ðåçóëüòàòå âîçäåéñòâèÿ âòîðûì èìïóëüñîì. Îäíàêî â ýêñïåðèìåíòå èñ-ñëåäóþòñÿ ïî áîëüøåé ÷àñòè íå èíòåãðàëüíûå, à ñïåêòðàëüíûå ñâîéñòâà ïðîáíîãîñèãíàëà. Íàøè çàêëþ÷èòåëüíûå çàìå÷àíèÿ â ýòîì àñïåêòå òàêîâû:

5Îäíà èç ýêñïåðèìåíòàëüíî èññëåäîâàííûõ ìîëåêóë â ðàáîòå [3℄ áûëà èìåííî òàêîâîé �Cr(CO)6 .



26 Ê.À. ÀÍÒÎÍÎÂÀ, À.À. ÌÀÊÀ�ÎÂ

�èñ. 2. Èíòåíñèâíîñòü ñèãíàëà çàòóõàíèÿ ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè êàê �óíêöèÿ âðåìåíè.Äëÿ ðàñ÷åòà ïî �îðìóëàì (13)�(15) âçÿòû ñëåäóþùèå çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðîâ: θ2 = 4 , T =

= 300 Ê, B = 0.03 ñì−1 , α = −10
−4 ñì−1 , X = −5 ñì−1 . Êðèâàÿ 1 � ðåïåðíûé êàíàë;êðèâàÿ 2 � óñðåäíåííàÿ ïî âðåìåíè èíòåíñèâíîñòü â ïðîáíîì êàíàëå1. �àçíîñòíûé ñèãíàë

∆I =

ω2∫

ω1

[
(Iω)p − (Iω)r

]
,âûäåëåííûé â îãðàíè÷åííîì ñïåêòðàëüíîì èíòåðâàëå ñ ïîìîùüþ ñïåêòðàëüíîãîïðèáîðà (ñì. ðèñ. 1, á), äëÿ îïòè÷åñêè òîíêèõ ñðåä, êàê ïðàâèëî, ñóùåñòâåííîáîëüøå, ÷åì èíòåãðàëüíûé ñèãíàë. Äåëî â òîì, ÷òî ñïåêòðàëüíûå èíòåíñèâíîñòè,íàáëþäàåìûå â ïðîáíîì è ðåïåðíîì êàíàëàõ, ìîãóò áûòü ïðåäñòàâëåíû â âèäå

(Iω)p,r ∝ |Eω + E′

ω|
2 ≈ |Eω |2 + E∗

ωE
′

ω + EωE
′

ω
∗

, (16)ãäå Eω � ñïåêòðàëüíàÿ êîìïîíåíòà ëàçåðíîãî èìïóëüñà, E′

ω � ñïåêòðàëüíàÿ êîìïî-íåíòà ïîëÿ, êîãåðåíòíî èçëó÷àåìîãî â ïðîöåññå çàòóõàíèÿ ñâîáîäíîé ïîëÿðèçàöèè(ââèäó òîãî, ÷òî |E′

ω | ≪ |Eω| , ïðåíåáðåãàåì ñëàãàåìûì |E′

ω |2 ).2. Î÷åâèäíî, ðàçíîñòü ïðîáíîãî è ðåïåðíîãî ñèãíàëîâ íà ÷àñòîòå ω îáóñëîâëåíàðàçíîñòüþ âû÷èñëåííûõ âûøå ìàêðîñêîïè÷åñêèõ äèïîëüíûõ ìîìåíòîâ D2 è D1 ,âîçíèêàþùåé â ðåçóëüòàòå äåéñòâèÿ âòîðîãî èìïóëüñà â ïðîáíîì êàíàëå. Òàêèìîáðàçîì, çàäà÷à î ðàçíîñòíîì ñïåêòðå ñâîäèòñÿ (â ÷àñòíîñòè, â ñëó÷àå îñöèëëÿòîðà)ê íàõîæäåíèþ ïðåîáðàçîâàíèé Ôóðüå îò �óíêöèè (13) ïðè θ2 6= 0 è ïðè θ2 = 0 .�åçóëüòàò ïðèâåäåí â Ïðèëîæåíèè II.3. Âðÿä ëè ìîæíî óâèäåòü êàêîé-òî �èçè÷åñêèé ñìûñë â çíàêå ðàçíîñòíîãîñèãíàëà â îáëàñòè ðàçëè÷íûõ ÷àñòîò îñöèëëÿòîðà ωn+1,n . Êàê âèäíî èç �îðìóëû(II.2), ýòîò çíàê ñâÿçàí ñ îñöèëëèðóþùèì �àêòîðîì e2inXτ , ÷óâñòâèòåëüíûì êâðåìåíè çàäåðæêè τ . Êðîìå òîãî, èíòåãðàë ïî ω îò êàæäîãî ÷ëåíà òèïà (II.1)òîæäåñòâåííî ðàâåí íóëþ. Ïðèëîæåíèå IÑóùåñòâóåò òî÷íîå ðåøåíèå äëÿ äèíàìèêè ãàðìîíè÷åñêîãî îñöèëëÿòîðà â ïðî-èçâîëüíîì ïåðåìåííîì ïîëå (ñì., íàïðèìåð, [5, ãë. VI℄). Îíî âåñüìà ãðîìîçäêîå,ïîýòîìó çäåñü äëÿ ïîëíîòû ìû ïðèâîäèì ïðîñòîå ðåøåíèå äëÿ ñòðîãî ðåçîíàíñíî-ãî ñëó÷àÿ, êîòîðûé îïèñûâàåòñÿ óðàâíåíèÿìè (7). Äåëàåì â (7) ñëåäóþùóþ çàìåíó:
an = ineinkr

√
n! bn,

1

2

∫
Ω(t) dt = ϑ. (I.1)
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dbn
dϑ

= bn−1 − (n+ 1)bn+1 . (I.2)Äàëåå ââîäèì ïðîèçâîäÿùóþ �óíêöèþ F(t, z) =
∞∑

n=0
bn(t)zn , äëÿ êîòîðîé èç (I.2)ïîëó÷àåì ñëåäóþùåå óðàâíåíèå â ÷àñòíûõ ïðîèçâîäíûõ: ∂F/∂ϑ+∂F/∂z = zF . Îá-ùåå ðåøåíèå ýòîãî óðàâíåíèÿ çàïèñûâàåòñÿ â âèäå F = R(z−ϑ)ez2/2 , ãäå R � ïðî-èçâîëüíàÿ �óíêöèÿ ñîîòâåòñòâóþùåé ïåðåìåííîé z−ϑ . Îáîçíà÷àÿ ÷åðåç Fm(ϑ, z)�óíêöèþ, îòâå÷àþùóþ íà÷àëüíûì óñëîâèÿì bn(ϑ = 0) = δnm , íàõîäèì:

Fm = (z − ϑ)me−(z−ϑ)2/2ez2/2 ≡ (z − ϑ)meϑz−ϑ2/2. (I.3)Îêîí÷àòåëüíî, ó÷èòûâàÿ, ÷òî bn(ϑ) = (n!)−1∂nF/∂ϑn|z=0 , è èñïîëüçóÿ �îðìóëû(I.1) è (I.3), ïîëó÷àåì ñëåäóþùèå �óíäàìåíòàëüíûå ðåøåíèÿ ñèñòåìû óðàâíåíèé(7), óäîâëåòâîðÿþùèå íà÷àëüíûì óñëîâèÿì a
(m)
n (ϑ = 0) = δnm :

a(m)
n (ϑ) =

in−m

√
n!m!

ei(n−m)kr
∂n

∂zn

{
(z − ϑ)meϑz−ϑ2/2

}∣∣∣
z=0

. (I.4)×òîáû ðàññ÷èòàòü àìïëèòóäû â êîíöå èìïóëüñà ïîëÿ, íóæíî â êîíå÷íîì ðåçóëüòàòåçàìåíèòü ïåðåìåííóþ ϑ íà âåëè÷èíó θ/2 � ïîëîâèíó ïëîùàäè èìïóëüñà.Ïðèëîæåíèå IIÊàê èçâåñòíî [4℄, �àçà ïîëÿ, ïåðåèçëó÷àåìîãî â ïðîöåññå çàòóõàíèÿ ñâîáîäíîéïîëÿðèçàöèè, ñäâèíóòà ïî îòíîøåíèþ ê �àçå êîëåáàíèé ìàêðîñêîïè÷åñêîãî äè-ïîëüíîãî ìîìåíòà íà π/2 . Äëÿ âû÷èñëåíèÿ ñîîòâåòñòâóþùèõ Ôóðüå-êîìïîíåíò
E′

ω , âõîäÿùèõ â �îðìóëó (16), ìîæíî âîñïîëüçîâàòüñÿ �îðìóëîé (13) � òîé åå�îðìîé, êîòîðàÿ ñîäåðæèò ðàçëîæåíèå ïî n . Äëÿ ïðåîáðàçîâàíèÿ Ôóðüå îò �óíê-öèè F(t) , ðàâíîé íóëþ ïðè t < τ è sin(ω′t+ φ− π/2) ïðè t > τ , èìååì:
Fω +F∗

ω = −π cosφ·δ(ω−ω′)+sin[(ω−ω′)τ−φ]·P 1

ω − ω′
+

sin[(ω + ω′)τ + φ]

ω + ω′
, (II.1)ãäå ω > 0 . Äàëåå, ïîëàãàÿ â (16) Eω ≈ const â èíòåðåñóþùåì íàñ èíòåðâàëå ÷àñòîò,ïðåíåáðåãàÿ â (II.1) íåñóùåñòâåííûì ïîñëåäíèì ÷ëåíîì è ïîäðàçóìåâàÿ èíòåãðè-ðîâàíèå ïî ðàñïðåäåëåíèþ (14), ïîëó÷àåì:

(Iω)p − (Iω)r ∝ θ1

∞∑

n=0

{[
n+ 1 − (θ2/2)2

n!

(
θ2
2

)2n

e−θ2

2
/4 − δn0

]
×

×



−π cos(2nXτ)N (Jω−2nX) + PV ∞∫

0

N (Jω′)
sin(ω − ω′ + 2nX)τ

ω − ω′
dω′








 , (II.2)ãäå ïåðåìåííàÿ èíòåãðèðîâàíèÿ ω′ çàäàåò äëÿ n-ãî ÷ëåíà ðÿäà çíà÷åíèå âðàùà-òåëüíîãî êâàíòîâîãî ÷èñëà Jω′ â ñîîòâåòñòâèè ñ óðàâíåíèåì αJ(J +1) = ω′−ω10−
− 2nX , à èíòåãðàë ïîíèìàåòñÿ â ñìûñëå ãëàâíîãî çíà÷åíèÿ (Prin
ipal Value), êàêýòî ïðåäïèñûâàåò îáîáùåííàÿ �óíêöèÿ P 1

x
â �îðìóëå (II.1).�àáîòà ïîääåðæàíà �ÔÔÈ (ïðîåêòû � 08-02-00581-à è 09-02-00495-à).
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