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В рамках квантового подхода получена система уравнений, описывающая дина-
мику кооперативного комбинационного рассеяния света; численными методами иссле-
довано влияние на этот эффект релаксации дипольного момента и истощения накачки. 

1. Введение. Процесс кооперативного комбинационного рассеяния 
(ККР) света во многом похож на сверхизлучение Дикке [1]. В систе-
ме первоначально нескоррелированных атомов, благодаря самонаведе-
нию межатомных корреляций в процессе рассеяния, происходит комби-
национное рассеяние на частотах стоксовой (в дальнейшем — символ 
«s») и антистоксовой (символ «а») компонент. Для этого эффекта ха-
рактерны задержка импульсов рассеянных полей относительно фрон-
та импульса накачки и осцилляция интенсивностей стоксова и анти-
стоксова полей. 

В работе [2] на основе полу классического подхода проводилось-
исследование влияния на ККР наведения межатомных корреляций. 
В резонансном случае было получено выражение для интенсивности 
стоксова импульса и показано, что это решение аналогично соответст-
вующему решению для сверхизлучения Дикке. Для нерезонансного-
случая показано, что разность населенностей является периодической 
функцией и импульсы стоксова и антистоксова полей излучаются на 
различных полупериодах ее изменения. В работе [3] на полуклассиче-
ской основе обсуждался вопрос о влиянии истощения накачки на про-
цесс ККР без учета антистоксовой компоненты. Эксперименты по-
наблюдению ККР описаны в работах [4, 5]. 

В данной работе получена система квантовых уравнений, описы-
вающих динамику ККР с учетом релаксационных и индуцированных 
процессов. Исследовано влияние релаксации дипольного момента и 
истощения накачки на процесс ККР. Найдено условие, при котором 
истощение накачки становится существенным. 

2. Вывод квантовых уравнений. Будем рассматривать комбинаци-
онное рассеяние в системе N двухуровневых атомов (с частотой пере-
хода ©о) при возбуждающем поле накачки с частотой о>н и волновым 
вектором кн. Пусть система атомов занимает цилиндрический объем 
v с длиной L и радиусом поперечного сечения R(L^>R). Начальное 
состояние системы некогерентное и невозбужденное. Гамильтониан 
такой системы имеет вид 

N 
Я = #а + #, + ны = Y й<°оЯ3/ + £ ЙюкЛк + ПолаЬ+Ь + 
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?где 

as.e gk=(2 nHcklvf2ek; J v f 2 , 
(d6p> es ,fl) dpa ^ (dfcp, e H ) dpa 

®6p + ®H ® b p ~ ® s , a 

•as(as+), — операторы уничтожения (рождения) стоксо-
вых, антистоксовых фотонов и фотонов накачки, Rj+(Rj~) — оператор 
рождения (уничтожения) возбужденного состояния /-го атома, e s (ана-

логично еа) — единичные векторы поляризации излучения. Атомные 
.операторы Rj+, R,- удовлетворяют следующим коммутационным соот-
ношениям: 

[./?/", Rm] =2$fmR3f> [^зт» 

.где Rzj — оператор полуразности населенностей рабочих уровней /-го 
.атома. 

Уравнение движения для матрицы плотности в представлении 
„взаимодействия имеет вид 

ihd^/&t=[ffinu p]+ihyp, (1) 

где 

: p=U-lpU; Hiat=U-lHia& £ = е х р [ — + 

Последнее слагаемое в (1) учитывает взаимодействие системы с тер-
-мостатом. Гамильтониан взаимодействия й м выражается через не за-
висящие от времени шрёдингеровские операторы следующим образом: 

N 

tfmt = (as, £ £ gK (0) [atbRf exp {i (kH - k s ) ry} + э. c.] + 
/=! V ' ' 

+ К E 5 ] g k ( 0 ) K b + ^ e x p { - i ( k H - Ю г , ) + Э. С.], (2) 
/=i ka 

-где gk (/) =gk exp [i (wk-ю0) fl. 
Используя уравнение движения для матрицы плотности (1) с га-

мильтонианом взаимодействия (2), можно получить систему уравнений 
для определения числа фотонов в любой моде рассеянных полей и поля 
^накачки. В .данной работе мы не будем рассматривать модовую струк-
туру рассеяния, считая задачу одномодовой, т. е. когда число Френеля 
F=nR2/ {XL) ~ 1. Мы также не будем учитывать процессы параметри-
ческого взаимодействия рассеянных полей. В этих приближениях си-
стема уравнений для определения среднего числа фотонов стоксова — 
ns=(as

+as), антистоксова — па=(аа+аа) полей и поля накачки — п»= 
=(b+b) имеет вид 

dns ns __р 
dt х ' 

dt 
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T 2 7 0 

as(a)- 2k 

-r=(c/L+c/Lo)_ 1 — время жизни фотона в активной области (L0 — дли-
на поглощения), 7\ и Т2 — времена продольной и поперечной релакса-
ции, <Я8/> —полуразность населенностей рабочих уровней, 

/=1 
P{t) — число фотонов накачки, падающих на систему атомов за едини-
цу времени, S0=N/2—R3 и Ao—N/2+Rs — населенности нижнего и верх-
него уровней, определяющие интенсивность спонтанного рассеяния. 

В этих уравнениях члены nsR3 и naRz соответствуют индуцирован-
ным процессам, а члены 5 и А — кооперативным. Повторяя те же рас-
суждения, что и в [1], можно показать, что в случае т<^.Т2 основной 
вклад в интенсивность рассеяния дают кооперативные процессы, а в 
-случае х^>Т2 — индуцированные. 

3. Решение системы уравнений и обсуждение. В отличие от систе-
мы уравнений, полученной в работе [2] в полуклассическом приближе-
нии, система уравнений (3) позволяет учесть влияние релаксационных 
процессов и истощения накачки на процесс ККР. Оценим, при каких 
значениях Р0 становится существенным истощение накачки. Пусть па-
дающая на образец накачка имеет форму ступеньки: 

P(t) 0; г < 0 , 
(4) 
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Учитывая, что импульсы стоксова и антистоксова полей излучаются 
разные моменты времени (излучаются в противофазе [2])> можно счи-
тать, что во время излучения стоксова поля па=0 и наоборот. В этом 
случае, как известно [1], может скоррелироваться эффективное число1 

атомов N(l—Xc/Tz), где хс — характерное время коллективных процес-
сов (время излучения моноимпульса стоксова или антистоксова поля). 
Для того чтобы не учитывать истощение накачки, нужно, чтобы число-
фотонов накачки, падающих на образец за время излучения моноим* 
пульса тс, было больше, чем число стоксовых или антистоксовых ф о -
тонов, излучающихся за это время: 

пи « TcPo>«s ж N (1 —тс/Т2>. 

Отсюда получаем, что истощением можно пренебречь, когда 

P 0 » - f ( l - - H (5)" 
\ I 

Пусть выполняется условие (5) и импульс накачки имеет форму 
(4). При т<СтС<€.Т2 система уравнений (3) имеет интеграл, аналогичный 
интегралу Блоха в сверхизлучении Дикке [1], и ее решение совпадает с 
полученным в работе {2] периодическим решением. Рассмотрим влия-
ние Г2 на процесс ККР света. Исследование было проведено численно-' 

Рис. 1. Влияние релаксационных про-
цессов на эффект ККР ( т = 3 - Ю - 1 1 с; 
т с = 5 - Ю - 9 с; Г 2 = 1 , 0 - 8 с; Г, = 5-10'-5 с ; 
iV=10 1 2 ) : а — импульсы стоксова 
(сплошная линия) и антистоксова (пунк-
тир) полей; б — полуразность населен-

ностей уровней 

Рис. 2. Влияние истощения накачки на 
эффект ККР ( * = 3 - 1 0 ~ " с; т с = 5 - Ю - 9 с;. 
Тг—Ъ- Ю - 7 с; Ро = 0,01 N/x): а — зави-
симость числа фотонов накачки в об -
разце от времени; б — импульсы с т о к -
сова (сплошная линия.) и антистоксова. 
(пунктир) полей; в — полуразность на-

селенностей уровней 
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при следующих значениях параметров: т = 3 4 0 ~ п с, т с =5-Ю - 1 0 с\. 
N= 1012, Г ^ б - Ю - 5 с (выбранные значения параметров близки к экс-
периментальным значениям для ККР на водороде). На рис. 1 приведе-
ны результаты численного решения системы уравнений (3) при Т2— 
= 10-8 с. Расчет показал, что при уменьшении времени релаксации 7V 
амплитуды стоксовых и антистоксовых импульсов уменьшаются со 
временем, увеличивается время задержки между импульсами. Раз-
ность населенностей уровней испытывает затухающие осцилляции с 
увеличивающимся периодом. Фактически при уменьшении времени ре* 
лаксации дипольного момента в процессе ККР эффективно участвует 
все меньшее число атомов, что приводит к уменьшению амплитуды ко-
лебаний разностей населенностей 
уровней, а это в свою очередь при-
водит к увеличению периода осцил-
ляций. При дальнейшем уменьше-
нии Т2 затухание увеличивается, и 
при Г2 = 0,5ТС импульсы ККР не 
образуются, разность населеннос-
тей атомов экспоненциально стре-
мится к нулю. 

Пусть теперь Т2 —5-10~7 с и 
влияние релаксации можно не учи-
тывать. Рассмотрим влияние процес-
са истощения накачки на эффект 
ККР. На рис. 2 приведены резуль-
таты численного решения системы 
уравнений (3) для т = 5-10~пс, 
jV=1012, 71=5 • Ю-5 с, т с=5- Ю-9 с, 
Ро=0,01 N/xc 
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Рис. 3. Влияние формы импульса накачки 
на эффект К К Р ( т = 3 - 1 0 - " с; Tc = 5 -10~ 9 C; 
7 г = 5 - 1 0 ~ 7 с; Г ^ б - К ) - 5 с; А > = 1 0 N/т): 
а — зависимость числа фотонов накачки в 
образце от времени; б — сток-сов (первый) 
и антистоксов (второй) импульсы; в — по-

лу,разность населенностей уровней 
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С уменьшением Ро длительности импульсов стоксова и антисток-
сова полей увеличиваются, амплитуды уменьшаются. В импульсе наг 
качки появляются провалы. Это объясняется тем, что величина тс— 
= (2nHNx/T0

2)~входящая в качестве коэффициента в правые части 
уравнений для F и Е и характеризующая скорость кооперативного прот 
цесса, уменьшается в результате истощения накачки. Кроме того, при 

начинают играть роль члены (tis/nH) (S+S0), (па/пн) (A+A0)f. 
которые еще больше увеличивают длительность импульсов рассеянных 
полей и уменьшают их амплитуды. 

Система уравнений (3) позволяет исследовать ККР света для имт-
пульса накачки произвольной формы. На рис. 3 приведены результаты 
численного решения для импульса 

0; * < 0 , 

P ( t ) = Ро 
2 

0; 

cos t — JTTq 
+ 1 0 < t < 2JXT„ 

(>2кт0, 

5 Г 



где P0=10JV/T, То==1800Т, а значения остальных параметров совпадают 
со значениями для предыдущего случая. В результате изменения хс 
за счет временной зависимости импульса накачки значительно увели-
чивается время задержки to появления первого стоксова импульса. 

В заключение надо отметить, что в предлагаемой теории не учи-
тывались параметрические процессы, которые играют немаловажную 
роль в формировании антистоксова излучения, особенно в случае 
тс^т , когда нельзя пренебрегать индуцированными процессами. 
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Д И Н А М И Ч Е С К И Й РАСЧЕТ Л И Н Е Й Н О Г О И Н Е Л И Н Е Й Н О Г О О Т К Л И К О В 
Р А С Т В О Р О В О Р Г А Н И Ч Е С К И Х К Р А С И Т Е Л Е Й В А Д И А Б А Т И Ч Е С К О М 
П Р И Б Л И Ж Е Н И И 

Б. А. Гришанин, В. М. Петникова, В. В. Шувалов 

(кафедра общей физики и волновых процессов) 

Проведен квантовый расчет линейного и нелинейного откликов электронно-коле-
бательного перехода сложной молекулы. Сравнение с экспериментальными данными 
показывает, что метод расчета имеет наглядную физическую интерпретацию. 

1. Введение. Современная лазерная спектроскопия позволяет реги-
стрировать релаксационные процессы субпикосекундной длительности 
[1—3]. В сложных органических молекулах столь быстрые процессы об-
условлены тем, что отклик на поле формируется всей молекулой — 
существенна связь колебательной и электронной подсистем. Расчет от-

клика может быть проведен в рамках адиабатического приближения 
{4—9]. Гамильтониан электрон-колебательного взаимодействия пред-
ставляется в виде степенного ряда по оператору рождения колебатель-
ного «фонона», его члены описывают сдвиг потенциальных ям в верх-
нем и нижнем электронных состояниях, частотный эффект и энгармо-
низм [6]. Именно эти факторы определяют отклик сложной молекулы. 
•Основной сложностью расчета является разработка моделей колеба-
тельной подсистемы. Подробно изучены простейшие модели с одной 
нормальной модой или с вырожденными частотами [6]. Для сложных 
молекул используются стохастические методы [5, 10]. Их «слабым мес-
том» оказывается возможный разрыв между стохастическими и внут-
римолекулярными параметрами. 

Целью работы являлся непосредственный динамический расчет 
.линейной и кубической поляризаций растворов органических красите-
лей для однофотонных электронных переходов So—Si, сравнение с экс-
периментальными результатами (1] и установление соответствия меж-

„ду внутримолекулярными и стохастическими параметрами. 
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