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Â ðåçóëüòàòå àíàëèçà ñèñòåìû óðàâíåíèé äëÿ ìàòðèöû ïëîòíîñòè ïîëó÷åíî âûðàæåíèå äëÿ ñóììàðíûõ 
ïîòåðü ýíåðãèè íåðåçîíàíñíîãî ôåìòîñåêóíäíîãî èìïóëüñà âñëåäñòâèå ñïîíòàííîãî ðýëååâñêîãî ðàññåÿíèÿ 
íà íåïîëÿðíûõ ìîëåêóëàõ. Ïîêàçàíî, ÷òî ïðè òèïè÷íûõ çíà÷åíèÿõ ïàðàìåòðîâ ôåìòîñåêóíäíîãî èìïóëüñà, 
ãåíåðèðóåìîãî Ti:Sà-ëàçåðîì, èíòåíñèâíîñòü ðýëååâñêîãî ðàññåÿíèÿ â ñîòíè ðàç ìåíüøå èíòåíñèâíîñòè âû-
íóæäåííîãî êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ. 

 

Êëþ÷åâûå ñëîâà: ðýëååâñêîå ðàññåÿíèå, ëàçåð, ôåìòîñåêóíäíûé èìïóëüñ, àòìîñôåðà; Rayleigh scatte- 
ring, laser, femtosecond pulse, atmosphere. 

 

Ââåäåíèå 

Ðàñïðîñòðàíåíèå ìîùíîãî ôåìòîñåêóíäíîãî 
ëàçåðíîãî èìïóëüñà â àòìîñôåðå ñîïðîâîæäàåòñÿ 
îñëàáëåíèåì åãî èíòåíñèâíîñòè çà ñ÷åò ðàçëè÷íûõ 
êàíàëîâ óáûëè ýíåðãèè ïîëÿ, òàêèõ êàê, íàïðèìåð, 
èîíèçàöèÿ è äèññîöèàöèÿ ìîëåêóë [1], îäíî- è ìíî-
ãîôîòîííîå ïîãëîùåíèå [2, 3], ïðîöåññû ñïîíòàí-
íîãî è âûíóæäåííîãî ðàññåÿíèÿ ñâåòà (ðýëååâñêîãî 
è êîìáèíàöèîííîãî) [4, 5]. Ñïåöèôèêà áîëüøèíñò-
âà ïðîöåññîâ çàâèñèò îò äëèòåëüíîñòè èìïóëüñà, 
êîòîðàÿ ñâÿçàíà ñ åãî ñïåêòðàëüíîé øèðèíîé,  
à áîëüøèå çíà÷åíèÿ èíòåíñèâíîñòè èçëó÷åíèÿ ïðè-
âîäÿò ê íåëèíåéíîñòè âçàèìîäåéñòâèÿ ñî ñðåäîé.  
 Ïðè èíòåíñèâíîñòÿõ èçëó÷åíèÿ, íèæå êðèòè÷å-
ñêîé, êîãäà ìîæíî ïðåíåáðå÷ü ñàìîôîêóñèðîâêîé  
è ïðîöåññàìè èîíèçàöèè, à òàêæå â îòñóòñòâèå ïðÿ-
ìîãî ïîãëîùåíèÿ îñíîâíûì êàíàëîì îñëàáëåíèÿ 
áóäóò ÿâëÿòüñÿ ïðîöåññû ðàññåÿíèÿ. Â [4, 5] ðàñ-
ñìîòðåíî íåðåçîíàíñíîå âçàèìîäåéñòâèå íåïîëÿðíûõ 
ìîëåêóë ñ èìïóëüñîì ôåìòîñåêóíäíîé äëèòåëüíî-
ñòè â ðàìêàõ íåñòàöèîíàðíîé òåîðèè âîçìóùåíèé  
ñ èñïîëüçîâàíèåì ôîðìàëèçìà ìàòðèöû ïëîòíîñòè, 
è ïîêàçàíî, ÷òî ïîòåðè ýíåðãèè èìïóëüñà çà ñ÷åò 
âûíóæäåííîãî êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ èìåþò 
íåëèíåéíûé õàðàêòåð è ïðîïîðöèîíàëüíû ÷åòâåð-
òîé ñòåïåíè àìïëèòóäû ïîëÿ.  

Â íàñòîÿùåé ñòàòüå â ðàìêàõ òîé æå ìîäåëè 
ðàññìàòðèâàåòñÿ çàäà÷à î ðýëååâñêîì ðàññåÿíèè 
ôåìòîñåêóíäíîãî ëàçåðíîãî èìïóëüñà íåïîëÿðíûìè 
ìîëåêóëàìè. 

Òåîðèÿ 

Íåðåçîíàíñíîå âçàèìîäåéñòâèå öåíòðàëüíî ñèì-
ìåòðè÷íûõ ìîëåêóë ñ ôåìòîñåêóíäíûì ëàçåðíûì 
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èìïóëüñîì ìîæåò áûòü îïèñàíî ïðè ïîìîùè óêîðî-
÷åííîé ñèñòåìû óðàâíåíèé äëÿ ìàòðèöû ïëîòíîñòè 
ρ [4]: 

 ,gg ge eg ge egi V Vρ = ρ − ρ� ��� � ��    (1à) 

 .eg ee eg eg ggi V Vρ = ρ + ρ� ��� � ��  (1á) 

Â (1) V åñòü îïåðàòîð âçàèìîäåéñòâèÿ  

 ( , )V t= −dE r   (2) 

ñ èìïóëüñîì, çàäàâàåìûì âåêòîðîì íàïðÿæåííîñòè 
ýëåêòðîìàãíèòíîãî ïîëÿ: 

 0

1
( , ) ( , )[ exp( ) * exp( )],

2
t E t i t i t= − Ω + ΩE r r e e  (3) 

ãäå âåùåñòâåííàÿ àìïëèòóäà E0(r, t) îïðåäåëÿåò 
âðåìåííóþ ôîðìó èìïóëüñà è ðàñïðåäåëåíèå íà-
ïðÿæåííîñòè ïîëÿ â ïëîñêîñòè, ïåðïåíäèêóëÿðíîé 
íàïðàâëåíèþ ðàñïðîñòðàíåíèÿ; e – êîìïëåêñíûé 
åäèíè÷íûé âåêòîð ïîëÿðèçàöèè: 

 * 1;⋅ =e e   (4) 

d – îïåðàòîð äèïîëüíîãî ìîìåíòà ìîëåêóëû; Ω – 
íåñóùàÿ ÷àñòîòà èìïóëüñà. Äëÿ ïðîèçâîëüíîãî îïå-
ðàòîðà A çàïèñü Aij îçíà÷àåò  

  , , , ,ij i jA PAP i j e g= =  (5) 

ãäå Pg è Pe åñòü îïåðàòîðû ïðîåêòèðîâàíèÿ íà îñ-
íîâíîå è âîçáóæäåííûå ýëåêòðîííûå ñîñòîÿíèÿ: 

 , , 1.g e g e

n

P P n n P P

µ

= µ µ = + =∑ ∑  (6) 

Çäåñü è äàëåå â çàïèñè äëÿ ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâ 
ëàòèíñêèå èíäåêñû îáîçíà÷àþò âîçáóæäåííûå ýëåê-
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òðîííûå ñîñòîÿíèÿ, à ãðå÷åñêèå – ïîäóðîâíè îñ-
íîâíîãî ýëåêòðîííîãî ñîñòîÿíèÿ.  

Çíàê òèëüäû íàä îïåðàòîðàìè îçíà÷àåò èõ çà-
ïèñü â ïðåäñòàâëåíèè âçàèìîäåéñòâèÿ îòíîñèòåëüíî 
íåâîçìóùåííîãî ãàìèëüòîíèàíà Í0 

 0 0( ) exp( ) ( )exp( ).
i i

A t H t A t H t= −

�

� �
 (7) 

Ïðè ïîëó÷åíèè óêîðî÷åííîé ñèñòåìû óðàâíåíèé (1) 
ìû ïðåíåáðåãëè çàñåëåííîñòüþ âîçáóæäåííûõ ýëåê-
òðîííûõ ñîñòîÿíèé è êîãåðåíòíîñòüþ ìåæäó íèìè, 
à òàêæå âñåìè ðåëàêñàöèîííûìè ïðîöåññàìè, ïî-
ñêîëüêó ïðè íîðìàëüíûõ óñëîâèÿõ èõ õàðàêòåðíûå 
âðåìåíà çíà÷èòåëüíî áîëüøå äëèòåëüíîñòè ôåìòî-
ñåêóíäíîãî èìïóëüñà.  

Êîãåðåíòíîñòè ρeg ìåæäó îñíîâíûì è âîçáóæ-
äåííûìè ýëåêòðîííûìè ñîñòîÿíèÿìè ÿâëÿþòñÿ 
«áûñòðûìè» ïåðåìåííûìè ñèñòåìû è ìîãóò áûòü 
âûðàæåíû â âèäå ôóíêöèîíàëà îò ìàòðèöû ïëîòíî-
ñòè îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ ρgg. Ðåøåíèå óðàâíåíèÿ 
(1á) çàïèøåì â âèäå 

 ( ) ( , ) ( ) ( ) ,

t

eg ee eg gg

i
t K t t V t t dt

−∞

′ ′ ′ ′ρ = − ρ∫ �� �
�

 (8) 

ãäå 

1 1 2 2( , ) exp ( ) exp ( ) .

t t

ee ee ee

i i
K t t V t dt V t dt

′

−∞ −∞

⎡ ⎤ ⎡ ⎤
⎢ ⎥ ⎢ ⎥′ = −
⎢ ⎥ ⎢ ⎥
⎣ ⎦ ⎣ ⎦
∫ ∫� �

� �
 (9) 

Äëÿ ìîëåêóë ñ öåíòðîì ñèììåòðèè êîãåðåíòíî-
ñòè ρeg îïðåäåëÿþò èíäóöèðîâàííûé äèïîëüíûé 
ìîìåíò è ñâÿçàííóþ ñ íèì äèýëåêòðè÷åñêóþ ïðîíè-
öàåìîñòü ñðåäû.  

Â íàèíèçøåì ïîðÿäêå òåîðèè âîçìóùåíèé 
(Kee(t, t′) ≈ 1) íàéäåì 

  
*

00(1) ( )e ( )e( , )
( ) .

2

i t i t
n n

n n

n

E t
t

− Ω Ω
μ μ

μμ

μ μ

μ

⎡ ⎤⋅ ⋅
+ ρ⎢ ⎥

ω − Ω ω + Ω⎢ ⎥
ρ =

⎣ ⎦

d e d er

�
(10) 

Çäåñü 0

µµρ  – íà÷àëüíàÿ ìàòðèöà ïëîòíîñòè, êîòîðàÿ 

â íàøåì ñëó÷àå îïèñûâàåò ñîñòîÿíèå òåðìîäèíàìè-
÷åñêîãî ðàâíîâåñèÿ.  

Ïðè ïîëó÷åíèè (10) ìû èñïîëüçîâàëè ïðèáëè-
æåíèå ìåäëåííî ìåíÿþùåéñÿ àìïëèòóäû â ñìûñëå 
âûïîëíåíèÿ óñëîâèÿ  

   1,
nn′

ω ± Ω τ �  (11) 

ãäå τ – õàðàêòåðíàÿ äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà. 
Èç (10) íàéäåì ñðåäíèé äèïîëüíûé ìîìåíò 

ìîëåêóëû, èíäóöèðîâàííûé ôåìòîñåêóíäíûì èì-
ïóëüñîì: 

 

(1) 0

0 0 *

( ) ( )
( , )
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i

j

i n

E t

e i t e i

p t Spd t
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∑
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(12)

 

Çäåñü èíäåêñû i è j îáîçíà÷àþò ïðîåêöèè íà äåêàð-

òîâû îñè ëàáîðàòîðíîé ñèñòåìû êîîðäèíàò; 
0

ijα  

åñòü òåðìîäèíàìè÷åñêîå ñðåäíåå òåíçîðà äèíàìè÷å-

ñêîé ïîëÿðèçóåìîñòè îñíîâíîãî ýëåêòðîííîãî ñî-

ñòîÿíèÿ 

 
0 0( ) ,ij ij µµ µµ

µ

α = α ρ∑  (13) 
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⎡ ⎤
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∑

�
 (14) 

Ïðè íîðìàëüíîé òåìïåðàòóðå T ≈ 300 K âêëà-
äîì âîçáóæäåííûõ êîëåáàòåëüíûõ ñîñòîÿíèé â ñðåä-
íèé äèïîëüíûé ìîìåíò ìîæíî ïðåíåáðå÷ü è ðàñ-
ñìîòðåòü òîëüêî âðàùàòåëüíûå ñîñòîÿíèÿ îñíîâíîãî 
êîëåáàòåëüíîãî óðîâíÿ. Ñ ó÷åòîì äàííîãî çàìå÷à-
íèÿ ÿâíûå âû÷èñëåíèÿ ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâ äàþò  
 

0( , )
[ exp( ) * exp( )] ( , ),

2
( )

E t
i t i tt t

α
− Ω + Ω = α=

r
e e E rp  

  (15) 

ãäå α  åñòü ñðåäíÿÿ ïîëÿðèçóåìîñòü, âûðàæåííàÿ ÷å-
ðåç êîìïîíåíòû â ìîëåêóëÿðíîé ñèñòåìå êîîðäèíàò:  

   
1
( ).

3
xx yy zzα = α + α + α  (16) 

Âûðàæåíèå (16) ÿâëÿåòñÿ èíâàðèàíòîì âðàùåíèÿ  
è íå çàâèñèò îò êâàíòîâûõ ÷èñåë îñíîâíîãî ýëåê-
òðîííîãî ñîñòîÿíèÿ. 

Óñêîðåííîå äâèæåíèå êëàññè÷åñêîãî äèïîëÿ 
p(t) ïðèâîäèò ê ìîäóëèðîâàííîìó ïî àìïëèòóäå 
ðýëååâñêîìó ðàññåÿíèþ ïàäàþùåãî èçëó÷åíèÿ íà 
íåñóùåé ÷àñòîòå èìïóëüñà. Ìîùíîñòü ðàññåÿííîãî 
èçëó÷åíèÿ I îïðåäåëÿåòñÿ ôîðìóëîé [6]: 

  
2

3

2
( ) ( ) .

3
I t t

c
= d��  (17) 

Â ðàññìàòðèâàåìîì íàìè ñëó÷àå ìåäëåííîãî 
èçìåíåíèÿ àìïëèòóäû ïîëÿ 

 0

0

1 ( , ) 1
1

E t

E t

∂
∼

Ω ∂ Ωτ

r
�  (18) 

óñðåäíåííàÿ çà ïåðèîä êîëåáàíèé ìîùíîñòü ðàññå-
ÿííîãî èçëó÷åíèÿ áóäåò ðàâíà 

 ( )
24

03

1
( , ) ( , ) .

3
I t E t

c
= Ω αr r  (19) 

Èíòåãðèðóÿ (19) ïî âðåìåíè è ïîïåðå÷íîìó ñå-
÷åíèþ ëàçåðíîãî ëó÷à, íàéäåì äëÿ ãàóññîâà èì-
ïóëüñà ðàäèóñà 0r  

  
2 2

0( / ) ( / )
0 0( , ) e et r

E t E ⊥− τ −

=

r

r   (20) 

ïîòåðè ýíåðãèè íà åäèíèöó äëèíû çà âðåìÿ âçàèìî-
äåéñòâèÿ â ðåçóëüòàòå ðýëååâñêîãî ðàññåÿíèÿ 

  2 4

0 03

2
( ) ,

12
ÐýëåéQ N E r

c

π π
= τ α Ω  (21) 

ãäå N – êîíöåíòðàöèÿ ìîëåêóë. 
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Èñïîëüçóÿ âûðàæåíèå äëÿ ïîëíîé ýíåðãèè èì-
ïóëüñà [4]: 

 2

0 0

2
( ) ,

32
fE c E r

π

= τ  (22) 

ïîëó÷èì èçâåñòíóþ ôîðìóëó Ðýëåÿ äëÿ êîýôôèöè-
åíòà ýêñòèíêöèè [7]: 

 
4

1 28
[ñì ] .

3

Ðýëåé

f

Q
h N

E c
−

π Ω⎛ ⎞
= = α⎜ ⎟

⎝ ⎠
  (23) 

Ñðàâíèâàÿ ñ ïîòåðÿìè ýíåðãèè çà ñ÷åò âûíóæäåí-
íîãî êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ [4]: 

 
2

1

0

16
[ñì ] ,

15
e fk B SE N

cr

−

⎛ ⎞π Δα
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⎝ ⎠�
 (24) 

èìååì 
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3 2
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80
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2
e

h

k c B SE

Ω α⎛ ⎞η = = ⎜ ⎟Δατπ ⎝ ⎠

�
 (25) 

Çäåñü Δα = αzz – αxx – àíèçîòðîïèÿ ýëåêòðîííîé 
ïîëÿðèçóåìîñòè; Be [c

–1] – âðàùàòåëüíàÿ ïîñòîÿí-
íàÿ ìîëåêóëû; S – ñóììà ïî âðàùàòåëüíûì óðîâ-
íÿì j: 

( ) ( )

2

0

1
( 1)( 2)exp( ( (2 3) ) )

exp ( 1) exp ( 2)( 3) ,

j e

j

e e

S g j j B j
Z

B j j B j j

∞

=

= + + − + τ ×

⎡ ⎤× −β + − −β + +⎣ ⎦

∑
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(26)

 

ãäå gj – âûðîæäåíèå âðàùàòåëüíûõ óðîâíåé, ñâÿ-
çàííîå ñî ñïèíîì ÿäåð; β = 1/kBT – îáðàòíàÿ òåì-
ïåðàòóðà; Z – âðàùàòåëüíàÿ ñòàòèñòè÷åñêàÿ ñóììà. 
 Äëÿ ÷àñòî èñïîëüçóåìîãî â ýêñïåðèìåíòàõ 
ôåìòîñåêóíäíîãî Ti:Sa-ëàçåðà ñ ïàðàìåòðàìè Ω = 
= 2,35 ⋅ 1015 c–1 (800 íì), τ = 100 ôñ, E0 = 104 åä. 
ÑÃÑÝ, äëÿ ìîëåêóëÿðíîãî àçîòà ïðè T = 300 K 
ïîòåðè ýíåðãèè çà ñ÷åò âûíóæäåííîãî êîìáèíàöè- 
îííîãî ðàññåÿíèÿ íà äâà ïîðÿäêà ïðåâûøàþò ïîòå-
ðè çà ñ÷åò ðýëååâñêîãî ðàññåÿíèÿ 

 2
10 .

−

η ≈  (27) 

 

Çàêëþ÷åíèå 

Íà îñíîâå ñèñòåìû óðàâíåíèé äëÿ ìàòðèöû 
ïëîòíîñòè [4, 5] ïîëó÷åíî âûðàæåíèå äëÿ ñóììàð-
íûõ ïîòåðü ýíåðãèè ôåìòîñåêóíäíîãî èìïóëüñà, 
âçàèìîäåéñòâóþùåãî ñ íåïîëÿðíûìè ìîëåêóëàìè. 
Äàííîå âûðàæåíèå â ïðèáëèæåíèè ìåäëåííî ìå-
íÿþùåéñÿ îãèáàþùåé (18) ñîâïàäàåò ñ ôîðìóëîé 
Ðýëåÿ (23). ×èñëåííûå îöåíêè ïîêàçûâàþò, ÷òî ïðè 
èññëåäîâàíèè ðàñïðîñòðàíåíèÿ íåðåçîíàíñíîãî ôåì-
òîñåêóíäíîãî èçëó÷åíèÿ áëèæíåãî ÈÊ-äèàïàçîíà 
äëèòåëüíîñòüþ 100–10 ôñ â âîçäóõå ñïîíòàííûì 
ðýëååâñêèì ðàññåÿíèåì ìîæíî ïðåíåáðå÷ü â îòëè-
÷èå îò âûíóæäåííîãî êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ. 
 Ðàáîòà âûïîëíåíà ïðè ïîääåðæêå ïðîãðàììû 
Ïðåçèäèóìà ÐÀÍ ¹ 12 (ïðîåêò 1) è ÑÎ ÐÀÍ 
(ïðîåêò ¹ 81). 
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