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Â ðàìêàõ ôîðìàëèçìà ìàòðèöû ïëîòíîñòè ïîëó÷åíû âûðàæåíèÿ äëÿ íåñòàöèîíàðíîé äèýëåêòðè÷åñêîé 
âîñïðèèì÷èâîñòè òðåòüåãî ïîðÿäêà è ñîîòâåòñòâóþùåãî åé ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ, ñâÿçàííûõ ñ âûíóæäåí-
íûì êîìáèíàöèîííûì ðàññåÿíèåì íåðåçîíàíñíîãî ôåìòîñåêóíäíîãî èìïóëüñà íà âðàùàòåëüíûõ ïåðåõîäàõ 
ìîëåêóë. Â ÿâíîì âèäå ïîêàçàíû àíèçîòðîïèÿ è âðåìåííàÿ èíåðöèîííîñòü îòêëèêà ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû ìî-
ëåêóëû íà ïîëå èìïóëüñà. Âû÷èñëåííûå ñðåäíèå çíà÷åíèÿ ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ n2 äëÿ ìîëåêóëÿðíûõ 
àçîòà (2 ⋅ 10–19 ñì2/Âò) è êèñëîðîäà (4 ⋅ 10–19 ñì2/Âò) ñîãëàñóþòñÿ ñ èìåþùèìèñÿ â ëèòåðàòóðå äàííûìè. 

 

Êëþ÷åâûå ñëîâà: ôåìòîñåêóíäíûå èìïóëüñû, íåðåçîíàíñíîå âçàèìîäåéñòâèå, ìîëåêóëû; femtosecond 
pulses, nonresonant interaction, molecules. 

 

Ââåäåíèå 

Ðàñïðîñòðàíåíèå ôåìòîñåêóíäíîãî ëàçåðíîãî 
èìïóëüñà òåðàâàòòíîé ìîùíîñòè â àòìîñôåðå ïðåä-
ñòàâëÿåò ñîáîé íåëèíåéíûé ïðîöåññ âçàèìîäåéñòâèÿ 
ñâåòà ñ âåùåñòâîì. Ïîìèìî íåëèíåéíîñòè ñóùåñò-
âåííîé îñîáåííîñòüþ òàêîãî âçàèìîäåéñòâèÿ â ñðàâ-
íåíèè ñ áîëåå äëèííûìè ëàçåðíûìè èìïóëüñàìè 
ÿâëÿåòñÿ åãî íåñòàöèîíàðíîñòü. Äëèòåëüíîñòü ôåì-
òîñåêóíäíîãî èìïóëüñà (10–13

 – 10–14 ñ) òàêîâà, ÷òî 
ïðè íîðìàëüíûõ óñëîâèÿõ àòìîñôåðû âçàèìîäåéñò-
âèå ñ ìîëåêóëàìè ïðîèñõîäèò íà âðåìåíàõ, êîðî÷å 
âñåõ èìåþùèõñÿ âðåìåí ðåëàêñàöèè è êîðî÷å èëè 
ñðàâíèìûõ ñ ÷àñòîòàìè âðàùàòåëüíûõ è êîëåáàòåëü-
íûõ ïåðåõîäîâ. Â ðåçóëüòàòå, ïî ïóòè ðàñïðîñòðà-
íåíèÿ èìïóëüñà ñðåäà íåàäèàáàòè÷åñêè ïåðåõîäèò  
â òåðìîäèíàìè÷åñêè íåðàâíîâåñíîå ñîñòîÿíèå, êî-
òîðîå ìîæåò ñëîæíûì îáðàçîì çàâèñåòü îò âðåìåíè 
è ôîðìû èìïóëüñà. Êàê ñëåäñòâèå, çàâèñÿùèìè îò 
âðåìåíè ñòàíîâÿòñÿ è âñå îïòè÷åñêèå õàðàêòåðèñòèêè 
ñðåäû, òàêèå êàê âîñïðèèì÷èâîñòü, ïîêàçàòåëü ïðå-
ëîìëåíèÿ è äð., êîòîðûå â êîíå÷íîì èòîãå è îáó-
ñëîâëèâàþò ñïåöèôèêó ðàñïðîñòðàíåíèÿ ôåìòîñå-
êóíäíîãî èìïóëüñà â ñðåäå [1]. Îïðåäåëåíèå íåñòà-
öèîíàðíîãî îòêëèêà ñðåäû òðåáóåò ðåøåíèÿ 
ñîîòâåòñòâóþùèõ êâàíòîâî-ìåõàíè÷åñêèõ óðàâíåíèé 
äâèæåíèÿ. Íàèáîëåå ïîëíî è ïîñëåäîâàòåëüíî äàí-
íóþ ïðîãðàììó ìîæíî âûïîëíèòü, èñïîëüçóÿ ôîð-
ìàëèçì ìàòðèöû ïëîòíîñòè [2, 3]. 
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Â ðàáîòàõ àâòîðîâ [4, 5] â ðàìêàõ òåîðèè ìàò-
ðèöû ïëîòíîñòè áûëà ïðåäëîæåíà ìîäåëü äëÿ îïè-
ñàíèÿ íåðåçîíàíñíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ öåíòðàëüíî-
ñèììåòðè÷íûõ ìîëåêóë ñ ôåìòîñåêóíäíûì èìïóëüñîì 
è ïîëó÷åíî âûðàæåíèå äëÿ ýíåðãèè, ïîãëîùàåìîé 
àòìîñôåðíûìè ãàçàìè âñëåäñòâèå âûíóæäåííîãî 
êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ íà âðàùàòåëüíûõ ñî-
ñòîÿíèÿõ ìîëåêóë. Â ðàáîòå [6] áûëî ðàññìîòðåíî 
ðýëååâñêîå ðàññåÿíèå ôåìòîñåêóíäíîãî èìïóëüñà  
â àòìîñôåðå. 

Â íàñòîÿùåé ðàáîòå c èñïîëüçîâàíèåì ïðåäëî-
æåííîé ðàíåå ìîäåëè ïîëó÷åíû âûðàæåíèÿ äëÿ 
äèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè è ïîêàçàòåëÿ 
ïðåëîìëåíèÿ, ñâÿçàííûå ñ êîãåðåíòíûì âîçáóæäå-
íèåì âðàùàòåëüíûõ ñîñòîÿíèé ìîëåêóë àòìîñôåðû 
íåðåçîíàíñíûì ôåìòîñåêóíäíûì èìïóëüñîì [7]. 

1. Óðàâíåíèÿ äâèæåíèÿ  
è ýôôåêòèâíûé ãàìèëüòîíèàí 

Ïóñòü ìîëåêóëà âçàèìîäåéñòâóåò ñ íåðåçîíàíñ-
íûì ôåìòîñåêóíäíûì èìïóëüñîì. Íåðåçîíàíñíîñòü 
âçàèìîäåéñòâèÿ ïîíèìàåòñÿ â ñìûñëå áîëüøèõ âå-
ëè÷èí îòñòðîéêè íåñóùåé ÷àñòîòû èìïóëüñà Ω îò 
÷àñòîò ìåæýëåêòðîííûõ ïåðåõîäîâ 

nn′
ω  ïî ñðàâíå-

íèþ ñ õàðàêòåðíîé äëèòåëüíîñòüþ èìïóëüñà τ 
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Äàííîå óñëîâèå ïîçâîëÿåò ðàññìàòðèâàòü îãèáàþ-
ùóþ èìïóëüñà êàê ìåäëåííî ìåíÿþùóþñÿ ôóíêöèþ 
âðåìåíè è èñïîëüçîâàòü ïðèáëèæåíèå ìåäëåííî 
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ìåíÿþùèõñÿ àìïëèòóä [1]. Â îòñóòñòâèå ðåçîíàíñà 
ìîæíî ïðåíåáðå÷ü çàñåëåííîñòüþ âîçáóæäåííûõ 
ýëåêòðîííûõ ñîñòîÿíèé, à òàêæå âñåìè ðåëàêñàöè-
îííûìè ïðîöåññàìè, ïîñêîëüêó âî âðåìåííîì ìàñ-
øòàáå îíè ÿâëÿþòñÿ «çàìîðîæåííûìè» ïî ñðàâíå-
íèþ ñ äëèòåëüíîñòüþ ôåìòîñåêóíäíîãî èìïóëüñà τ. 
Óðàâíåíèÿ äâèæåíèÿ íà ìàòðèöó ïëîòíîñòè ( )tρ�  
ìîëåêóëÿðíîé ñèñòåìû â ýòîì ñëó÷àå ìîãóò áûòü 
ñâåäåíû ê ñëåäóþùåé ñèñòåìå óðàâíåíèé (� = 1): 

 ( ) ( ) ( ) ( ) ( ),gg g gg gg gi t H t t t H t
+ρ = δ ρ − ρ δ� ��

� � �   (2) 

 ( ) ( , ) ( ) ( ).
t

c
eg e eg ggt i dtU t t V t t

−∞

′ ′ ′ ′ρ = − ρ∫ �

� �   (3) 

Çäåñü è äàëåå èíäåêñû g è e îòíîñÿòñÿ ñîîòâåòñò-
âåííî ê îñíîâíîìó è âîçáóæäåííûì ýëåêòðîííûì 
ñîñòîÿíèÿì. Äëÿ îïåðàòîðà A çàïèñü 

 ij i jA PAP= ,   i, j = g, e,  (4) 

îçíà÷àåò âçÿòèå åãî â îáêëàäêàõ èç îïåðàòîðîâ ïðî-
åêòèðîâàíèÿ íà îñíîâíîå è âîçáóæäåííûå ýëåê-
òðîííûå ñîñòîÿíèÿ: 
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= µ µ∑  .
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Òèëüäà íàä îïåðàòîðàìè îçíà÷àåò çàïèñü â ïðåä-
ñòàâëåíèè âçàèìîäåéñòâèÿ îòíîñèòåëüíî ãàìèëüòî-
íèàíà ñâîáîäíîé ìîëåêóëû H0: 

 0 0( ) exp( ) exp( );A t iH t A iH t=

��   (6) 

( , )c

e
U t t′  – õðîíîëîãè÷åñêàÿ ýêñïîíåíòà [8, 9]; 
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U t t T i dtV t   (7) 

V(t) – îïåðàòîð âçàèìîäåéñòâèÿ ñ ïîëåì, êîòîðûé 
â äèïîëüíîì ïðèáëèæåíèè èìååò âèä 

 ( ) ( );V t t= −dÅ   (8) 

E(r, t) – âåêòîð íàïðÿæåííîñòè ýëåêòðè÷åñêîãî 
ïîëÿ èìïóëüñà: 

 0( , )
( , ) e e ,

2
i t i tE t
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r
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e – êîìïëåêñíûé âåêòîð ïîëÿðèçàöèè ( 1);∗

⋅ =e e  

0( , )E tr  – îãèáàþùàÿ èìïóëüñà. 
Óðàâíåíèå (2) îïèñûâàåò ìåäëåííóþ ýâîëþöèþ 

ìàòðèöû ïëîòíîñòè ( )gg tρ  îñíîâíîãî ýëåêòðîííîãî 
ñîñòîÿíèÿ, îïðåäåëÿåìóþ ýôôåêòèâíûì ãàìèëüòî-
íèàíîì 

 ( ) ( ) ( , ) ( ).
t

c
g ge e egH t i dt V t U t t V t

−∞

′ ′ ′ ′δ = − ∫� � �   (10) 

Äàííîå óðàâíåíèå ÿâëÿåòñÿ çàìêíóòûì îòíîñèòåëü-
íî ( ),gg tρ  îäíàêî íå îïèñûâàåò óíèòàðíóþ ýâîëþ-
öèþ ñ ñîõðàíåíèåì ñëåäà ìàòðèöû ïëîòíîñòè, ïî-

ñêîëüêó ñîäåðæèò ðàñïàä îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ çà 
ñ÷åò ïîãëîùåíèÿ â âîçáóæäåííûå ýëåêòðîííûå ñî-
ñòîÿíèÿ. Â ïðèáëèæåíèè, ïðè êîòîðîì âåëè÷èíà 
îòñòðîéêè ìíîãî áîëüøå ñòðóêòóðû ýëåêòðîííûõ 
ñîñòîÿíèé [10]: 

 ,
n n n′ ′μ μ μω − ω ω − Ω�   (11) 

ýôôåêòèâíûé ãàìèëüòîíèàí (10) ñòàíîâèòñÿ ýðìè-
òîâûì îïåðàòîðîì è ìîæåò áûòü çàïèñàí â âèäå 

 
2

0 ( , )
,

4

E t
H T′ ′μμ μμδ = −

r
  (12) 

ãäå 

 ( ) { }
2

0

1 .T
κκ κ ∗

′ ′μμ μμ

κ=

⎛ ⎞= − α ⋅ ⊗⎜ ⎟
⎝ ⎠∑ e e   (13) 

Ñèìâîë (... • ...) îáîçíà÷àåò ñêàëÿðíîå ïðîèçâåäåíèå 
äâóõ íåïðèâîäèìûõ òåíçîðîâ, à ñèìâîë {... ⊗ ...}κ – 
íåïðèâîäèìîå ïðîèçâåäåíèå ðàíãà κ äâóõ íåïðèâî-
äèìûõ òåíçîðîâ [11]. Íåïðèâîäèìûé òåíçîð ïîëÿ-
ðèçóåìîñòè îñíîâíîãî ýëåêòðîííîãî ñîñòîÿíèÿ ðàí-
ãà κ èìååò âèä 
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Ïðè ïîëó÷åíèè (14) ìû ïðåíåáðåãëè âêëàäîì âðàùå-
íèé è êîëåáàíèé â ýíåðãèþ îñíîâíîãî ýëåêòðîííîãî 
òåðìà. Óðàâíåíèå (3) ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ðåøåíèå 
äëÿ êîãåðåíòíîñòåé ìåæäó îñíîâíûì è âîçáóæäåí-
íûìè ýëåêòðîííûìè ñîñòîÿíèÿìè. Êîãåðåíòíîñòè 
ÿâëÿþòñÿ áûñòðîé ÷àñòüþ ïîäñèñòåìû, èçìåíÿþòñÿ 
íà ÷àñòîòàõ ïóëÿ, è èõ èñòî÷íèêîì ñëóæèò ìàòðèöà 
ïëîòíîñòè îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ. Äëÿ íåïîëÿðíûõ 
ìîëåêóë, ðàññìàòðèâàåìûõ íàìè, ó êîòîðûõ äè-
ïîëüíûå ïåðåõîäû â ôèêñèðîâàííîì ýëåêòðîííîì 
ñîñòîÿíèè çàïðåùåíû ïðàâèëîì îòáîðà ïî ÷åòíîñòè, 
êîãåðåíòíîñòè îïðåäåëÿþò ïîëÿðèçóåìîñòü ñðåäû 
(ñðåäíèé äèïîëüíûé ìîìåíò) è, ñîîòâåòñòâåííî, âñå 
îïòè÷åñêèå õàðàêòåðèñòèêè, ñâÿçàííûå ñ äèïîëü-
íûì îòêëèêîì ñðåäû. 

Óðàâíåíèå (2) ñ ãàìèëüòîíèàíîì (12) áóäåì 
ðåøàòü ìåòîäîì èòåðàöèé, âûáèðàÿ â êà÷åñòâå íà-
÷àëüíîãî óñëîâèÿ òåðìîäèíàìè÷åñêè ðàâíîâåñíóþ 
ìàòðèöó ïëîòíîñòè: 

 ( ) ( )0 0

0

1
exp ,H

Z
ρ −∞ ≡ ρ = −β  1 .Bk Tβ =   (15) 

Ïðè íîðìàëüíûõ òåìïåðàòóðàõ T âîçáóæäåííûå 
ýëåêòðîííûå ñîñòîÿíèÿ ïðàêòè÷åñêè íå çàñåëåíû. 
Ïîëàãàÿ òàêæå, ÷òî äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà ìíîãî 
áîëüøå õàðàêòåðíûõ âðåìåí êîëåáàíèé òàêèì îáðà-
çîì, ÷òî êîëåáàíèÿ ýôôåêòèâíî íå âîçáóæäàþòñÿ, 
ìû îãðàíè÷èìñÿ íèæå ðàññìîòðåíèåì âêëàäà òîëüêî 
îò âðàùàòåëüíûõ ñîñòîÿíèé îñíîâíîãî ýëåêòðîííî-
ãî òåðìà. 
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2. Ìàòðèöà ïëîòíîñòè 

Äëÿ ïîëó÷åíèÿ èñêîìîé ìàòðèöû ïëîòíîñòè 
äîñòàòî÷íî îãðàíè÷èòñÿ âêëàäîì, ïðîïîðöèîíàëü-
íûì ïåðâîé è òðåòüåé ñòåïåíÿì íàïðÿæåííîñòè ïî-
ëÿ. Ïðè ýòîì âêëàä îò ( , )c

e
U t t′  â (3), êîòîðûé îïè-

ñûâàåò áåçûíåðöèîííûé ýëåêòðîííûé ýôôåêò Êåð-
ðà è ãåíåðàöèþ òðåòüåé ãàðìîíèêè, â äàííîé ðàáîòå 
ìû ðàññìàòðèâàòü íå áóäåì. Âêëàä ïåðâîãî ïîðÿäêà 
ïî ïîëþ ïîëó÷àåòñÿ èç (3) ïîñëå ïîäñòàíîâêè íà-
÷àëüíîé ìàòðèöû ïëîòíîñòè 
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Ìàòðèöà ( ) ( )1

n
tµρ  îïèñûâàåò ïðîöåññû, ëèíåéíûå 

ïî ïîëþ, åå âðåìåííàÿ çàâèñèìîñòü ìãíîâåííî ñëå-
äóåò çà èçìåíåíèåì ïîëÿ è îáðàùàåòñÿ â íóëü ïîñëå 
ïðîõîæäåíèÿ èìïóëüñà. Âêëàä âòîðîãî ïîðÿäêà 
âû÷èñëÿåòñÿ èç (2) ñ ðàâíîâåñíîé ìàòðèöåé ïëîòíî-
ñòè è èìååò âèä 

 (2) 0( ) ( , ),
4

i
t T I t′ ′ ′ ′μμ μμ μμ μμρ = − Δρ r   (17) 

ãäå 0 0 0
′ ′ ′μμ μμ μ μΔρ = ρ − ρ  – ðàçíîñòü ðàâíîâåñíûõ çàñå-

ëåííîñòåé; 

 12

1 0 1

0

( , ) ( , )e .i t
I t dt E t t

∞

− ω
′μμ ′= − μμ∫r r   (18) 

Ìàòðèöà (2)( )t′μμρ  çàïàçäûâàåò ïî âðåìåíè îò ïî-

ëÿ èìïóëüñà è îïèñûâàåò êîãåðåíòíóþ ñìåñü âðà-
ùàòåëüíûõ ñîñòîÿíèé. Ïîñëå ïðîõîæäåíèÿ èìïóëü-
ñà äàííûé âêëàä íå èñ÷åçàåò è îïðåäåëÿåò ïåðèîäè-
÷åñêóþ ïî âðåìåíè âûñòðîåííîñòü ìîëåêóëû [12]. 
 Âêëàä òðåòüåãî ïîðÿäêà ïîëó÷àåòñÿ ïîäñòàíîâ-
êîé (17) â óðàâíåíèå (3): 

1 1

1 1
1

1 1 1

(3) 0

0

( ) ( )( , )
( ) e e

8

( , ).

n ni t i t

n

n n

iE t
t

T I t

∗
μ μ− Ω Ω

μ

μ μμ

μ μ μ μ μ μ

⎡ ⎤⋅ ⋅−
ρ = + ×⎢ ⎥

ω − Ω ω + Ω⎢ ⎥⎣ ⎦

× Δρ

∑
d e d er

r

  

Ìàòðèöà ïëîòíîñòè (3)( )
n

tµρ  îïèñûâàåò èíåðöè-

îííûé îòêëèê ÿäåðíîé ïîäñèñòåìû ìîëåêóëû íà 
äåéñòâèå ïîëÿ èìïóëüñà è ïðèâîäèò ê ýôôåêòèâíîé 
äèýëåêòðè÷åñêîé âîñïðèèì÷èâîñòè, çàâèñÿùåé îò 
âðåìåíè. Ïîñëå ïðîõîæäåíèÿ èìïóëüñà äàííûé 
âêëàä îáðàùàåòñÿ â íóëü. 

3. Äèýëåêòðè÷åñêàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü 

è ïîêàçàòåëü ïðåëîìëåíèÿ 

Îãðàíè÷èìñÿ ðàññìîòðåíèåì öåíòðàëüíîñèì-
ìåòðè÷íûõ äâóõàòîìíûõ ìîëåêóë. Âû÷èñëÿÿ ñ ïî-
ìîùüþ (16) è (19) ñðåäíèé äèïîëüíûé ìîìåíò åäè-
íèöû îáúåìà ñðåäû, íàéäåì 

 ( )( )(1) (3) 2
0( , ) , ( , ).t t E r t= χ + χP r r E   (20) 

Äèýëåêòðè÷åñêàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü ïåðâîãî ïîðÿäêà 
(1)

χ  åñòü èçîòðîïíûé òåíçîð 

 (1) 4
,

3

NSpπ α
χ =   (21) 

ãäå N – êîíöåíòðàöèÿ ìîëåêóë; xx yy zzSpα = α +α +α  – 
ñëåä ìàòðèöû ïîëÿðèçóåìîñòè îñíîâíîãî ýëåêòðîí-
íîãî ñîñòîÿíèÿ. Èç (21) ïîëó÷àåì âûðàæåíèå äëÿ 
ëèíåéíîãî ïîêàçàòåëÿ ïðåëîìëåíèÿ 

 0

4
1 .

3

NSp
n

π α
= +   (22) 

Äèýëåêòðè÷åñêàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü òðåòüåãî ïîðÿäêà 
èìååò âèä 

(3) 2
1 1 1

0

( , ) ( , ) ( )[1 (3 2)( )],t dt a t t R t
∞

∗ ∗

χ = − − ⊗ + ⊗∫r r e e e e

 

  
 (23) 

ãäå R(t) – ôóíêöèÿ âðàùàòåëüíîãî ðàìàíîâñêîãî 
îòêëèêà [7, 13]: 

02
2,

0

( 1)( 2)( )
( ) sin (4 6) .

30 (2 3)

J J J
e

J

g J JN
R t B J t

J

∞

+

=

+ + ΔρΔα
= +⎡ ⎤⎣ ⎦+∑

�

   (24) 

Çäåñü 
zz xx

Δα = α − α  – àíèçîòðîïèÿ ýëåêòðîííîé 
ïîëÿðèçóåìîñòè; gJ – âûðîæäåíèå âðàùàòåëüíîãî 
óðîâíÿ J, ñâÿçàííîå ñî ñïèíîì ÿäåð; Be – âðàùà-
òåëüíàÿ ïîñòîÿííàÿ ìîëåêóëû â åäèíèöàõ óãëîâîé 
÷àñòîòû; îãèáàþùóþ èìïóëüñà ïðåäñòàâèëè â âèäå 

 =0 0( , ) ( , ).E t E a tr r   (25) 

Ó÷èòûâàÿ ìàëîñòü ïîïðàâêè òðåòüåãî ïîðÿäêà, íàé-
äåì âûðàæåíèå äëÿ ïîëíîãî êîýôôèöèåíòà ïðåëîì-
ëåíèÿ 

 (3) 2
0 0 0 0 2 0�1 4 ,n E n n n Iη = + πχ ≈ +   (26) 

ãäå 2

0 0(8 )I c E= π  è 

 ∗ ∗⎡ ⎤= − ⊗ + ⊗⎣ ⎦2 2�( , ) ( , ) 1 (3 2)( ) ;n t n tr r e e e e   (27) 

∗

⊗e e  – äåêàðòîâî ïðîèçâåäåíèå âåêòîðîâ ïîëÿðè-
çàöèè; 

 
2 2

2

0

8 ( )
( , ) ( , ),
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N
n t S t

cn

π Δα
=r r

�
 (28) 

  

0
2,

0

2
1 1 1

0

( 1)( 2)
( , )

(2 3)

( , )sin (4 6) .

J J J

J

e

g J J
S t

J

dt a t t B J t

∞

+

=

∞

+ + Δρ
= ×

+

× − +⎡ ⎤⎣ ⎦

∑

∫

r

r

  

(29)

 

Èç (28) âèäíî, ÷òî ïîêàçàòåëü ïðåëîìëåíèÿ, 
èíäóöèðîâàííûé âûíóæäåííûì êîìáèíàöèîííûì 
ðàññåÿíèåì íà âðàùàòåëüíûõ ñîñòîÿíèÿõ ìîëåêóëû, 

(19)



 Íåëèíåéíûé ïîêàçàòåëü ïðåëîìëåíèÿ àòìîñôåðíûõ ãàçîâ… 657 
 

çàâèñèò îò àíèçîòðîïèè ýëåêòðîííîé ïîëÿðèçóåìî-
ñòè îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ è ïîýòîìó ðàâåí íóëþ äëÿ 
ñôåðè÷åñêèõ ìîëåêóë è àòîìàðíûõ ãàçîâ. Ôîðìóëà 
(27) ïîêàçûâàåò, ÷òî 2�n  ÿâëÿåòñÿ ñèììåòðè÷íûì 
òåíçîðîì ñ íóëåâûì ñëåäîì. Äëÿ ñâåòà ëèíåéíîé  
è êðóãîâîé ïîëÿðèçàöèè ýòîò ïîêàçàòåëü ñîîòâåòñò-
âóåò àíèçîòðîïíîé îïòèêå îäíîîñíîãî êðèñòàëëà  
ñ ãëàâíîé îïòè÷åñêîé îñüþ, íàïðàâëåííîé ñîîòâåò-
ñòâåííî âäîëü âåêòîðà íàïðÿæåííîñòè â ïåðâîì 
ñëó÷àå è âäîëü íàïðàâëåíèÿ ðàñïðîñòðàíåíèÿ – âî 
âòîðîì. Ýëëèïòè÷åñêè ïîëÿðèçîâàííûé ñâåò ïðèâî-
äèò ê îáùåìó ñëó÷àþ äâóõîñíîãî êðèñòàëëà. Ïðî-
ñòðàíñòâåííàÿ çàâèñèìîñòü 2�n  ïîâòîðÿåò ïðîñòðàí-
ñòâåííûé ïðîôèëü èíòåíñèâíîñòè, âðåìåííàÿ æå 
çàâèñèìîñòü ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé çàïàçäûâàþùóþ 
ôóíêöèþ îò åå âðåìåííîãî ïðîôèëÿ. 

Âû÷èñëèì 2�n  äëÿ ñëó÷àÿ ëèíåéíî ïîëÿðèçî-
âàííîãî âäîëü îñè x ãàóññîâñêîãî èìïóëüñà 

2 2( ) exp[ ( ) ]a t t= − τ  íà îñè ðàñïðîñòðàíåíèÿ, êîòî-
ðóþ ïðèìåì çà îñü z ëàáîðàòîðíîé ñèñòåìû îòñ÷åòà. 
Â ýòîì ñëó÷àå 

 2 2� 2 ,
xx

n n= −  2 2 2� � ,yy zzn n n= =   (30) 

 
5 2 2

2

0

4 ( )
( ) ( ),
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gs

N
n t S t

cn

π Δα τ
=

�
  (31) 

+

∞

+ +

=

Ω+

+

⎡ ⎤+ + Δρ Ω τ
= − ×⎢ ⎥

+ ⎢ ⎥⎣ ⎦

⎡ ⎤Ω τ⎡ ⎤⎛ ⎞
× Ω + +⎢ ⎥⎢ ⎥⎜ ⎟τ⎝ ⎠⎣ ⎦⎣ ⎦

∑

2,

0 2
2, 2,

0

2,
2,

( 1)( 2) ( )
( ) exp

(2 3) 4

sin Im erf e ,
2

J J

J J J J J
gs

J

i tJ J
J J

g J J
S t

J

t
t i

  

 ( )2, 4 6 .J J eB J
+

Ω = +   (33) 

Íà ðèñóíêå ïîêàçàíû ãðàôèêè âðåìåííîé çà-
âèñèìîñòè êîýôôèöèåíòîâ n2 äëÿ ìîëåêóëÿðíûõ 
àçîòà è êèñëîðîäà.  

 

 

Çàâèñèìîñòü îò âðåìåíè êîýôôèöèåíòà n2 äëÿ N2 è O2  

 ïðè τ = 120 ôñ, T = 293 Ê è p = 105 Ïà 

 
Ïðè âû÷èñëåíèè áûëè èñïîëüçîâàíû äàííûå 

äëÿ ñòàòè÷åñêîé ïîëÿðèçóåìîñòè ìîëåêóë èç [14]. 

×èñëåííî n2 ìîæíî õàðàêòåðèçîâàòü åãî ñðåäíèì 
çíà÷åíèåì çà âðåìÿ äåéñòâèÿ ïîëÿ èìïóëüñà 

 
2

2 2

2

1
( ) .n n t dt

τ

−τ

=

τ∫   (34) 

Ïîëó÷àåì â ðåçóëüòàòå 19

2 2 10
xx

n
−

= ⋅  ñì2/Âò äëÿ 
àçîòà, 19

2 4 10
xx

n
−

= ⋅  ñì2/Âò äëÿ êèñëîðîäà è äëÿ 
âîçäóõà (0,8N2 + 0,2O2) 

19

2 2,4 10
xx

n
−

= ⋅  ñì2/Âò, 
÷òî íàõîäèòñÿ â ñîîòâåòñòâèè ñ ðàáîòàìè äðóãèõ 
àâòîðîâ [7]. 

Çàêëþ÷åíèå 

Â ðàìêàõ ôîðìàëèçìà ìàòðèöû ïëîòíîñòè áû-
ëè ïîëó÷åíû âûðàæåíèÿ äëÿ äèýëåêòðè÷åñêîé âîñ-
ïðèèì÷èâîñòè òðåòüåãî ïîðÿäêà 

(3)( , )tχ r  (23) è èí-
äåêñà ïðåëîìëåíèÿ 2�( , )n tr  (27), ñâÿçàííûõ ñ âû-
íóæäåííûì ðàññåÿíèåì ôåìòîñåêóíäíîãî ëàçåðíîãî 
èìïóëüñà íà âðàùàòåëüíûõ ïåðåõîäàõ äâóõàòîìíûõ 
ìîëåêóë. Ïîëó÷åííûé íåëèíåéíûé îòêëèê ñðåäû 
ÿâëÿåòñÿ àíèçîòðîïíûì â ïðîñòðàíñòâå è íåñòàöèî-
íàðíûì âî âðåìåíè. Åãî ïðîñòðàíñòâåííàÿ àíèçîòðî-
ïèÿ îïðåäåëÿåòñÿ ïîëÿðèçàöèåé ïîëÿ, à íåñòàöèî-
íàðíîñòü ñèíóñ-ïðåîáðàçîâàíèåì Ôóðüå îò çàïàçäû-
âàþùåé ôóíêöèè êâàäðàòà àìïëèòóäû îãèáàþùåé 
èìïóëüñà (29), êîòîðîå âûäåëÿåò èç ñïåêòðà îãè-
áàþùåé èìïóëüñà ÷àñòîòû, ðåçîíàíñíûå ÷àñòîòàì 
âðàùàòåëüíûõ ïåðåõîäîâ (4 6).

e
B J +  

Ðàáîòà âûïîëíåíà ïî Ïðîãðàììå ôóíäàìåí-
òàëüíûõ èññëåäîâàíèé Ïðåçèäèóìà ÐÀÍ ¹ 13, 
ïðîåêò «Ðàñïðîñòðàíåíèå âûñîêîýíåðãåòè÷íîãî ëà-
çåðíîãî èçëó÷åíèÿ â àòìîñôåðå». 

 

1. Ãåéíö Þ.Ý., Èîíèí À.À., Çåìëÿíîâ À.À., Êóäðÿ-
øîâ Ñ.È., Ñåëåçíåâ Ë.Â., Ñèíèöûí Ä.Â., Ñóí÷óãà-
øåâà Å.Ñ. Îñîáåííîñòè ôîêóñèðîâàííîãî ðàñïðîñòðà-
íåíèÿ ìîùíûõ ëàçåðíûõ èìïóëüñîâ ôåìòîñåêóíäíîé 
äëèòåëüíîñòè â âîçäóõå ïðè ïîíèæåííîì äàâëåíèè // 
Îïòèêà àòìîñô.  è  îêåàíà. 2012. Ò. 25,  ¹ 1.  C. 18–25. 

2. Àïàíàñåâè÷ Ï.À. Îñíîâû òåîðèè âçàèìîäåéñòâèÿ ñâå-
òà  ñ  âåùåñòâîì.  Ìèíñê:  Íàóêà  è  òåõíèêà,  1977.  496 ñ. 

3. Mukamel S. Principles of Nonlinear Optical Spectros-
copy.  New  York:  Oxford  University  Press,  1995.  544 p. 

4. Óîãèíòàñ Ñ.P. Íåðåçîíàíñíîå âçàèìîäåéñòâèå ìîëå-
êóë ñ ôåìòîñåêóíäíûì ëàçåðíûì èìïóëüñîì // Îï-
òèêà  àòìîñô.  è  îêåàíà.  2008.  Ò. 21,  ¹ 9.  C. 803–808. 

5. Ponomarev Y.N., Uogintas S.R. Nonresonant interac-
tion of femtosecond laser pulse with centrosymmetric 
molecules // Opt. Commun. 2010. V. 283, N 4. 
P. 591–594. 

6. Ïîíîìàðåâ Þ.H., Óîãèíòàñ Ñ.P. Ðýëååâñêîå ðàññåÿ-
íèå ôåìòîñåêóíäíîãî ëàçåðíîãî èìïóëüñà // Îïòèêà 
àòìîñô. è îêåàíà. 2011. Ò. 24, ¹ 3. C. 182–184. 

7. Nibbering Å.Ò.J.G., Grillon Ì.A.F., Prade Â.S., My-
syrowic A. Determination of the inertial contribution to 
the nonlinear refractive index of air, N2, and O2 by use 
of unfocused high-intensity femtosecond laser pulses // 
J.  Opt.  Soc.  Amer.  B.  1997.  V. 14,  N 3.  P. 650–660. 

8. Øâåáåð Ñ. Ââåäåíèå â ðåëÿòèâèñòñêóþ êâàíòîâóþ 
òåîðèþ  ïîëÿ. Ì.:  Èçä-âî  èíîñòð.  ëèò-ðû,  1963.  843 ñ. 

(32)

6. Îïòèêà àòìîñôåðû è îêåàíà, ¹ 8. 



658 Ïîíîìàðåâ Þ.Í., Óîãèíòàñ Ñ.Ð. 
 

9. Pried Í.Ì. Green's Functions and Ordered Exponen-
tials. Cambridge: Cambridge University Press, 2002. 
368 p. 

10. Pershan P.S., van der Ziel J.P., Malstrom L.D. Theo-
retical Discussion of the Inverse Faraday Effect, Raman 
Scattering, and Related Phenomena // Phys. Rev. 
1966. V. 143, N 2. P. 574–583. 

11. Âàðøàëîâè÷ Ä.À., Ìîñêàëåâ A.H., Õåðñîíñêèé Â.Ê. 
Êâàíòîâàÿ òåîðèÿ óãëîâîãî ìîìåíòà. Ë.: Íàóêà, 1975. 
439 ñ. 

12. Stapelfeldt Í., Seideman Ò. Colloquium: Aligning 
molecules with strong laser pulses // Rev. Mod. Phys. 
2003. V. 75, N 2. P. 543–557.  

13. Zheltikov A.M. Raman response function of atmos-
pheric air // Opt. Lett. 2007. V. 32, N 14. P. 2052–
2054. 

14.  Áóëäàêîâ Ì.À. Ïîëÿðèçóåìîñòü äâóõàòîìíûõ ãîìîÿ-
äåðíûõ ìîëåêóë: ôóíêöèÿ ìåæúÿäåðíîãî ðàññòîÿíèÿ 
// Îïòèêà àòìîñô. è îêåàíà. 2002. Ò. 15, ¹ 9. 
C. 829–833. 

 

Yu.N. Ponomarev, S.R. Uogintas. Nonlinear refractive index of atmospheric gases induced by  
raman scattering of femtosecond pulse on molecular rotational transitions. 

Within the density matrix framework, we obtained an expression for the transient third-order susceptibi- 
lity and relating refractive index induced by stimulated Raman scattering of femtosecond pulse on molecular  
rotational transitions.  It is explicitly shown that the nuclear sub-system response to the pulse field is anisot-
ropic and delayed in time. Calculated average values of the refractive index n2 for molecular nitrogen  
(2 ⋅ 10–19 cm2/W) and oxygen (4 ⋅ 10–19 cm2/W) agree with those available in literature. 

 


