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ÂÎÇÁÓÆÄÅÍÈÅ �ÈÄÁÅ��ÎÂÑÊÈÕ ÑÎÑÒÎßÍÈÉ ÀÒÎÌÎÂÈ ÄÂÓÕÀÒÎÌÍÛÕ ÌÎËÅÊÓË ÊÎ�ÎÒÊÈÌÈ ÈÌÏÓËÜÑÀÌÈËÀÇÅ�ÍÎ�Î ÈÇËÓ×ÅÍÈß�. Ê. Èâàíîâ *, Â. Ë. ÁîäíåâàÈíñòèòóò õèìè÷åñêîé �èçèêè èì. Í. Í. Ñåìåíîâà �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê119991, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 29 àâãóñòà 2002 ã.Èññëåäîâàíû ïðîöåññû âîçáóæäåíèÿ ìíîãîóðîâíåâûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñèñòåì (àòîìîâ è äâóõàòîìíûõ ìî-ëåêóë) ïîä äåéñòâèåì èíòåíñèâíîãî ìãíîâåííî âêëþ÷àåìîãî è âûêëþ÷àåìîãî ïåðèîäè÷åñêîãî âî âðåìåíèâîçìóùåíèÿ. Äëÿ ñëó÷àåâ îäíîêâàíòîâîãî âîçáóæäåíèÿ ñ íèæíåãî ñîñòîÿíèÿ ïîëó÷åíû îáùèå âûðàæåíèÿäëÿ îáðàçîâ Ëàïëàñà àìïëèòóä çàñåëåííîñòåé ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé ñ ó÷åòîì èõ ðàñïàäíûõ õàðàê-òåðèñòèê. Ïîêàçàíî, ÷òî ðàññìàòðèâàåìàÿ çàäà÷à ñâîäèòñÿ ê îïðåäåëåíèþ ïîëîæåíèÿ è øèðèí óðîâíåéêâàíòîâîé ñèñòåìû â ïîëå ìîíîõðîìàòè÷åñêîãî ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ òîé æå ÷àñòîòû è èíòåíñèâíîñòè,êîòîðûå ïðèìåíÿþòñÿ â èìïóëüñíîì ðåæèìå. Äëÿ îïðåäåëåíèÿ èñêîìûõ âåëè÷èí ïðåäëîæåíî èñïîëü-çîâàòü èíòåãðàëüíóþ �îðìóëèðîâêó çàäà÷è íà ñîáñòâåííûå çíà÷åíèÿ ýíåðãèè, êîòîðàÿ ñðàâíèòåëüíîïðîñòî ðåøàåòñÿ ñ ó÷åòîì âëèÿíèÿ èîííîãî îñòîâà è åãî ñëîæíîé êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíîé ñòðóêòó-ðû â äâóõàòîìíûõ ìîëåêóëàõ. Èçó÷åíû îñîáåííîñòè âîçáóæäåíèÿ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé è ïîâåäåíèÿðèäáåðãîâñêèõ âîëíîâûõ ïàêåòîâ â çàâèñèìîñòè îò èíòåíñèâíîñòè è äëèòåëüíîñòè ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ.�àññìîòðåí êâàíòîâûé ý��åêò âðàùàòåëüíîãî îðèåíòèðîâàíèÿ ýëåêòðîííî-âîçáóæäåííûõ äâóõàòîìíûõìîëåêóë.PACS: 32.80.Rm 1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÂ íàñòîÿùåé ðàáîòå èññëåäóþòñÿ îñîáåííîñòèâîçáóæäåíèÿ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ èäâóõàòîìíûõ ìîëåêóë êîðîòêèìè èìïóëüñàìè ëàçåð�íîãî èçëó÷åíèÿ.Ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî âîçäåéñòâóþùåå íà êâàíòî�âóþ ñèñòåìó ïîëå ÿâëÿåòñÿ ëèíåéíî ïîëÿðèçîâàí�íûì è ìîæåò áûòü àïïðîêñèìèðîâàíî âûðàæåíèåìF(!; t) = f(t) os(!f t); (1)ãäå f(t) � àìïëèòóäà íàïðÿæåííîñòè, !f � ÷àñòî�òà (e = ~ = me = 1). Â íàñòîÿùåé ðàáîòå îñíîâíîéàêöåíò ñäåëàí íà èçó÷åíèå àìïëèòóä çàñåëåííîñòåéâîçáóæäàåìûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé è ñòðóêòó�ðû âîëíîâûõ ïàêåòîâ, îáðàçóþùèõñÿ âî âðåìÿ è ñðà�çó ïîñëå ïðîõîæäåíèÿ èìïóëüñà ëàçåðíîãî èçëó÷å�íèÿ.*E-mail: genivan�hph.ras.ru

Ïðè îïèñàíèè ýòèõ ïðîöåññîâ ñóùåñòâåííóþðîëü èãðàåò �îðìà f(t) îãèáàþùåé âîçáóæäàþùåãîèìïóëüñà. Àíàëèòè÷åñêèé ïîäõîä ê ïðîáëåìå çäåñüâîçìîæåí ïðè ìàëûõ äëèòåëüíîñòÿõ ëàçåðíîãî èì�ïóëüñà. Ýòîò ïîäõîä øèðîêî èñïîëüçóåòñÿ â òåîðèè�åìòîñåêóíäíîé ñïåêòðîñêîïèè ìîëåêóë è áàçèðó�åòñÿ íà òåîðèè âîçìóùåíèé äëÿ âîçáóæäàþùåãî èñêàíèðóþùåãî èìïóëüñîâ [1; 2℄.Âòîðîé ý��åêòèâíûé ìåòîä ðåøåíèÿ ýòîé ïðî�áëåìû ðåàëèçóåòñÿ â ïðèáëèæåíèè ïðÿìîóãîëüíîé�îðìû îãèáàþùåé èìïóëüñà f(t), ïðåäïîëàãàþùåììãíîâåííîå âêëþ÷åíèå (ïðè t = 0) è âûêëþ÷åíèå(ïðè t = t0) ïåðèîäè÷åñêîãî âî âðåìåíè âîçìóùå�íèÿ [3�5℄. Ñ ïîìîùüþ ïðèìåíÿåìîãî â ýòèõ ïðåä�ïîëîæåíèÿõ ìåòîäà Ëàïëàñà â ïîñëåäíèå äâà äåñÿ�òèëåòèÿ ïðîâåäåíû ìíîãî÷èñëåííûå èññëåäîâàíèÿäëÿ àòîìíûõ ñèñòåì [4�8℄ (êàê ïðàâèëî, ñ ó÷åòîìíåáîëüøîãî ÷èñëà âîçáóæäàåìûõ ñîñòîÿíèé). Êà�÷åñòâåííîå ðàññìîòðåíèå äëÿ ìíîãîóðîâíåâûõ ñèñ-òåì ïðîâåäåíî â [4℄ ïðè îïðåäåëåííûõ îãðàíè÷åíè�ÿõ íà õàðàêòåðèñòèêè âîçáóæäàþùåãî èìïóëüñà. Â462



ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003 Âîçáóæäåíèå ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ : : :ðàáîòå [9℄ ðàññìîòðåíû ïåðåõîäû â ñèñòåìå ýêâè�äèñòàíòíî ðàñïîëîæåííûõ ðèäáåðãîâñêèõ óðîâíåé,ðåçîíàíñíî ñâÿçàííûõ ñ ëåæàùèì íèæå ñîñòîÿíè�åì. Ïðè ýòîì ïåðâîíà÷àëüíî çàñåëåííûìè ñ÷èòàëèñüðèäáåðãîâñêèå ñîñòîÿíèÿ. Ñëåäóåò îòìåòèòü òàêæåðàáîòó [10℄, â êîòîðîé áûëè ðàññìîòðåíû íåêîòî�ðûå îñîáåííîñòè ðåçîíàíñíîé èîíèçàöèè ÷åðåç ðèä�áåðãîâñêèå ñîñòîÿíèÿ àòîìîâ. Èññëåäîâàíèÿ ìíîãî�óðîâíåâûõ ñèñòåì ïðîâîäèëèñü òàêæå ïóòåì ïðÿìî�ãî ÷èñëåííîãî ðåøåíèÿ óðàâíåíèÿ Øðåäèíãåðà [11℄.Ñóùåñòâåííî ïîä÷åðêíóòü, ÷òî óêàçàííûå âûøå àíà�ëèòè÷åñêèå èññëåäîâàíèÿ [4�10℄ áûëè âûïîëíåíû áåçÿâíîãî ó÷åòà âëèÿíèÿ èîííîãî îñòîâà â ðèäáåðãîâ�ñêèõ àòîìàõ. �àñïðîñòðàíåíèå ñóùåñòâóþùèõ ìåòî�äîâ (â òîì âèäå, â êàêîì îíè èñïîëüçîâàëèñü â óêà�çàííûõ âûøå ðàáîòàõ) íà ìîëåêóëÿðíûå ñèñòåìûïðåäñòàâëÿåò ñîáîé äîâîëüíî ñëîæíóþ çàäà÷ó îñî�áåííî äëÿ òåõ ñèòóàöèé, êîãäà â ïðîöåññ âîâëåêàþò�ñÿ áîëüøèå ãðóïïû ñîñòîÿíèé è òåîðèÿ âîçìóùåíèéñòàíîâèòñÿ íåïðèìåíèìîé.Â íàñòîÿùåé ðàáîòå â ðàçä. 2 èçëàãàåòñÿ äîñòà�òî÷íî îáùàÿ ïðîöåäóðà îïðåäåëåíèÿ îáðàçîâ Ëàïëà�ñà ïðèìåíèòåëüíî ê ïðîöåññàì óêàçàííîãî âûøå òè�ïà. Ïðè ýòîì â âîçáóæäàåìûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñ-òîÿíèÿõ ìîæåò ó÷èòûâàòüñÿ âëèÿíèå èîííîãî îñòî�âà â ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèÿõ àòîìîâ è ìîëåêóë,íåàäèàáàòè÷åñêàÿ ñâÿçü ýëåêòðîííîãî è ÿäåðíîãîäâèæåíèÿ ðàçëè÷íûõ òèïîâ, âçàèìîäåéñòâèå ðàçëè÷�íûõ ñåðèé ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé íà �îíå íåïðå�ðûâíîãî ñïåêòðà, âêëþ÷àÿ êîìáèíèðîâàííûå ïåðå�õîäû â êîíòèíóóìàõ. Äëÿ èññëåäóåìûõ ñèñòåì îïðå�äåëåíèå îáðàçîâ Ëàïëàñà ÿâëÿåòñÿ îñíîâíîé çàäà�÷åé, ïîñêîëüêó ââèäó �àêòè÷åñêîé íåçàâèñèìîñòèâõîäÿùèõ â óðàâíåíèÿ ïàðàìåòðîâ îò ýíåðãèè ïîñëå�äóþùèé ðàñ÷åò àìïëèòóä çàñåëåííîñòåé ñîñòîÿíèéïðîâîäèòñÿ ñ èñïîëüçîâàíèåì òåîðåìû âû÷åòîâ.Ïðàêòè÷åñêîå ïðèìåíåíèå ïðåäëàãàåìîãî ïîäõî�äà ê èññëåäîâàíèþ ðàññìàòðèâàåìîãî êðóãà çàäà÷åñòåñòâåííî áûëî áû íà÷àòü ñ íàèáîëåå ïðîñòûõ ìíî�ãîóðîâíåâûõ ñèñòåì, îáðàçóþùèõñÿ ïðè ïîãëîùåíèèêâàíòà ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ. Òàêîâûìè ÿâëÿþòñÿàòîìû âîäîðîäà è ùåëî÷íûõ ìåòàëëîâ (ïîñëåäíèåõàðàêòåðèçóþòñÿ âëèÿíèåì èîííîãî îñòîâà íà âîç-áóæäàåìûå ñîñòîÿíèÿ ðèäáåðãîâñêèõ ñåðèé). Èõ ðàñ�ñìîòðåíèþ ïîñâÿùåí ðàçä. 3, â êîòîðîì ìû îáñó�äèì âîçìîæíîñòü êîíòðîëÿ çà âûõîäîì ïðîäóêòîâðåàêöèè è �îðìèðîâàíèÿ ðèäáåðãîâñêîãî ñîñòîÿíèÿñ �èêñèðóåìûìè çíà÷åíèÿìè ãëàâíîãî êâàíòîâîãî÷èñëà n. Çäåñü ìû îáñóäèì òàêæå îñîáåííîñòè ïîâå�äåíèÿ ðèäáåðãîâñêèõ âîëíîâûõ ïàêåòîâÂ ïðèìåíåíèè ê ìîëåêóëÿðíûì ñèñòåìàìâ ðàçä. 4 ïðîâåäåíû èññëåäîâàíèÿ ëàçåðíîãî

âîçáóæäåíèÿ íèçêèõ ïî ýíåðãèè ðèäáåðãîâñêèõýëåêòðîííî-âðàùàòåëüíûõ ñîñòîÿíèé. Çäåñü â ðàì�êàõ äâóõóðîâíåâîé ñõåìû ïåðåõîäîâ ðàññìîòðåíàçàäà÷à î âðàùàòåëüíîì îðèåíòèðîâàíèè âîçáóæ-äåííûõ äâóõàòîìíûõ ìîëåêóë ïîä äåéñòâèåìèìïóëüñíîãî èñòî÷íèêà ëèíåéíî ïîëÿðèçîâàííîãîèçëó÷åíèÿ. �àíåå ïîäîáíàÿ çàäà÷à ðàññìàòðèâàëàñüäëÿ âðàùàòåëüíîãî îðèåíòèðîâàíèÿ ìîëåêóëÿðíûõèîíîâ, îáðàçóþùèõñÿ â ïîëå ìîíîõðîìàòè÷åñêîãîëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ [12℄, à ñ ó÷åòîì êîíå÷íîéäëèòåëüíîñòè ëàçåðíîãî èìïóëüñà â êëàññè÷åñêîìïðèáëèæåíèè � äëÿ âðàùàòåëüíîãî äâèæåíèÿäâóõàòîìíûõ ìîëåêóë [13℄.2. ÌÅÕÀÍÈÇÌÛ ÂÍÅÇÀÏÍÎ�ÎÂÊËÞ×ÅÍÈß ÂÎÇÌÓÙÅÍÈß ÂÌÍÎ�ÎÓ�ÎÂÍÅÂÛÕ ÑÈÑÒÅÌÀÕ(ÎÁÙÅÅ �ÀÑÑÌÎÒ�ÅÍÈÅ)Ïðîöåäóðà îïèñàíèÿ ðåàêöèè êâàíòîâîé ñèñòå�ìû íà ìãíîâåííîå âêëþ÷åíèå ïåðèîäè÷åñêîãî âîâðåìåíè âîçìóùåíèÿ äîñòàòî÷íî õîðîøî ðàçðàáîòà�íà [3�5℄.Îíà ñâîäèòñÿ ê âû÷èñëåíèþ êîý��èöèåíòîâ ðàç�ëîæåíèÿ Cs(t) âîëíîâîé �óíêöèè 	 ïî íàáîðó Nâîâëåêàåìûõ â ïðîöåññ äèñêðåòíûõ ñîñòîÿíèé 's:	 =XCs(t)'s; (2)êîòîðûå îïðåäåëÿþòñÿ ïðåîáðàçîâàíèåì ËàïëàñàCs(t) = 12�i Z as(E) exp(iEt) dE; (3)ãäå êîíòóð èíòåãðèðîâàíèÿ  ðàñïîëàãàåòñÿ íèæåâñåõ îñîáåííîñòåé �óíêöèè as(E). Äëÿ îáðàçîâ Ëà�ïëàñà as(E) èñïîëüçóåòñÿ ïðîöåäóðà èñêëþ÷åíèÿ ñî�ñòîÿíèé ñïëîøíîãî ñïåêòðà è íåñóùåñòâåííûõ äëÿðàññìàòðèâàåìîãî ïðîöåññà äðóãèõ ñîñòîÿíèé êâàí�òîâîé ñèñòåìû. Â ðåçóëüòàòå ïðè íà÷àëüíûõ óñëîâè�ÿõ Cs0(0) = 1, Cs6=s0 = 0 äëÿ ðàññìàòðèâàåìîé ñõåìûïåðåõîäîâ â íàøèõ îáîçíà÷åíèÿõ ïîëó÷àåòñÿ ñëåäó�þùàÿ ñèñòåìà íåîäíîðîäíûõ àëãåáðàè÷åñêèõ óðàâ�íåíèé (t = 0 � ìîìåíò âêëþ÷åíèÿ ïîëÿ):(E �Es)as =Xs0 T 0ss0as0 + iÆs0s: (4)Çäåñü Es îòñ÷èòûâàåòñÿ îò ãðàíèöû ñïåêòðà, à âåëè�÷èíà Es0 = E00 + !f , ãäå E00 � ïîëîæåíèå íåâîçìó�ùåííîãî ïîëÿ íèæå ëåæàùåãî ñîñòîÿíèÿ ñèñòåìû.Îïðåäåëÿåìûå èç óðàâíåíèé (4) âåëè÷èíû as ïîç�âîëÿþò ïîëó÷èòü òàêæå îáðàçû Ëàïëàñà àìïëèòóä463



�. Ê. Èâàíîâ, Â. Ë. Áîäíåâà ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003ap ñîñòîÿíèé jpi íåïðåðûâíîãî ñïåêòðà ñ ýíåðãèåéEp [4; 5℄: ap =Xs asVspE �Ep ; (5)ãäå Vsp � ìàòðè÷íûé ýëåìåíò ïåðåõîäà, V = f �D=2,D � îïåðàòîð äèïîëüíîãî ìîìåíòà.Íàïîìíèì, ÷òî ïðè èñïîëüçîâàíèè óðàâíåíèé (4)ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî òîëüêî îäíî èç ñîñòîÿíèé (s0) êìîìåíòó âðåìåíè t = 0 çàñåëåíî ñ âåðîÿòíîñòüþ, ðàâ�íîé åäèíèöå. Âûðàæåíèå äëÿ ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâT 0ss0 âêëþ÷àåò ïðÿìîå ïîëåâîå âçàèìîäåéñòâèå ñîñòî�ÿíèé s è s0 ñ íîðìèðîâàííûìè íà åäèíèöó �óíêöè�ÿìè jsi è js0i, à òàêæå ïåðåõîäû ÷åðåç êîíòèíóóìû.Êàê èçâåñòíî, ïðè íå ñëèøêîì âûñîêèõ íàïðÿæåí�íîñòÿõ ïîëÿ f , òàêèõ ÷òîf!�5=3f � 1; (6)îïåðàòîð T 0 ïðåäñòàâëÿåòñÿ â ñëåäóþùåì âèäå:T 0 = V � iV Xp jpihpjV: (7)Èíäåêñû s â (4), (5) è p â (7) âêëþ÷àþò åñòåñòâåí�íûé (â îòñóòñòâèå âíåøíåãî ïîëÿ) íàáîð õàðàêòå�ðèçóþùèõ ñèñòåìó êâàíòîâûõ ÷èñåë, à òàêæå ÷èñ�ëî k � èçìåíåíèå êîëè÷åñòâà êâàíòîâ !f â ïðîöåññåâçàèìîäåéñòâèÿ ñ ïîëåì èçëó÷åíèÿ. Ñóììèðîâàíèåïî p ïðåäïîëàãàåò íàëè÷èå ðàçëè÷íûõ êîíòèíóóìîâ,íà êîòîðûå ïîä äåéñòâèåì ïîëÿ ìîæåò ðàñïàäàòüñÿêâàíòîâàÿ ñèñòåìà. Ýòè ïðîöåññû îòâåòñòâåííû çàóøèðåíèå óðîâíåé. Çàìåòèì, ÷òî ýëåêòðîííûå âîë�íîâûå �óíêöèè jpi îòëè÷àþòñÿ îò íîðìèðîâàííûõîáû÷íûì îáðàçîì ìíîæèòåëåì p�. Ïåðâîå ñëàãàå�ìîå â (7) â ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòàõ T 0ss0 îïèñûâàåò ïðÿ�ìîå ïîëåâîå âçàèìîäåéñòâèå ñîñòîÿíèé s è s0 ñ íîð�ìèðîâàííûìè íà åäèíèöó âîëíîâûìè �óíêöèÿìè jsiè js0i, à âòîðîå � ïåðåõîäû ðàìàíîâñêîãî òèïà (òàêíàçûâàåìûå ��ïåðåõîäû ÷åðåç êîíòèíóóìû [9℄).Â óñëîâèÿõ (6) íàèáîëåå ñèëüíûå ý��åêòû ñâÿçà�íû ñ ëàçåðíûì èíäóöèðîâàíèåì ïðÿìûõ ïåðåõîäîâìåæäó èñõîäíûì s0 è âîçáóæäåííûìè äèñêðåòíûìèñîñòîÿíèÿìè. Ïîëå, êàê è â ðàáîòàõ [9; 10℄, ïðåäïîëà�ãàåòñÿ äîñòàòî÷íî ñèëüíûì:jV0sj � jEs �Es�1j:Ïðè ýòîì åãî íåëüçÿ ñ÷èòàòü ñâåðõñèëüíûì, ïîñêîëü�êó áëàãîäàðÿ óñëîâèþ (6) âòîðîå ñëàãàåìîå â (7) ìà�ëî ïî ñðàâíåíèþ ñ ïåðâûì. Â òî æå âðåìÿ ïðè ó÷åòåçàòóõàíèÿ âîçáóæäàåìûõ ñîñòîÿíèé âòîðîå ñëàãàå�ìîå â (7) òàêæå äîëæíî áûòü êîððåêòíî ó÷òåíî.

Òåïåðü çàìåòèì, ÷òî äëÿ îïåðàòîðà T 0 èìååòñÿáîëåå îáùåå ïðåäñòàâëåíèå. Ïîëó÷èì åãî â �îðìà�ëèçìå ñòàöèîíàðíîãî ìåòîäà ðàäèàöèîííûõ ñòîëê�íîâåíèé, ïðåäëîæåííîãî â ðàáîòå [14℄ è ðàçâèòîãîâ [15; 16℄ (óðàâíåíèÿ (4) äëÿ îáðàçîâ Ëàïëàñà òàêæåÿâëÿþòñÿ ñòàöèîíàðíûìè, èõ ñïåöè�èêà ïðåäñòàâ�ëåíà òîëüêî ñâîáîäíûì ÷ëåíîì â ïðàâîé ÷àñòè (4)).Äëÿ ýòîãî â �óíêöèè �ðèíà ñèñòåìû ñ âûêëþ÷åí�íûì âçàèìîäåéñòâèåì V âûäåëÿåòñÿ âêëàä N ñó�ùåñòâåííûõ äëÿ ðàññìàòðèâàåìûõ ïðîöåññîâ ñîñòî�ÿíèé G = Gd +G0; (8)ãäå Gd = NXs=0 jsihsjE �Es : (9)Çàòåì ââîäèòñÿ îïåðàòîðtf = V + V ~G tf ; (10)â îïðåäåëåíèå êîòîðîãî âõîäèò ~G � âåùåñòâåííàÿ÷àñòü ãëàäêîé ïî ýíåðãèè �óíêöèèG0 = ~G� iXp jpihpj:Òîãäà îïðåäåëÿåìûé óðàâíåíèåìT 0 = V + V G0 T 0 (11)îïåðàòîð T 0 ïðèíèìàåò áîëåå îáùèé ïî îòíîøåíèþê (7) âèä [15; 16℄T 0 = tf � itfXp jpihpjT 0: (12)Â íåì �îðìàëüíî (÷åðåç tf ) ó÷èòûâàþòñÿ øòàðêîâ�ñêèå ñäâèãè óðîâíåé, à òàêæå êàñêàäíûå ïåðåõîäû âêîíòèíóóìàõ, âëèÿþùèå íà èõ óøèðåíèå.Ïîñëå ââåäåíèÿ âåëè÷èíBs = (E �Es) as (13)óðàâíåíèå (4) ïåðåïèñûâàåòñÿ â âèäåBs =Xs0 T 0ss0 Bs0E �Es0 + i Æs0s: (14)Ýòî ýêâèâàëåíòíîå (4) óðàâíåíèå ìîæåò ñëóæèòüîñíîâîé äëÿ ïîñëåäóþùåãî îáîáùåíèÿ òåîðèè. Îíîìîæåò áûòü ïîëó÷åíî â �îðìàëèçìå ïåðåñòðîåí�íûõ èíòåãðàëüíûõ óðàâíåíèé, ó÷èòûâàþùèõ âîç�ìîæíîñòü ðàçäåëåíèÿ �óíêöèè �ðèíà (9) êâàíòîâîé464



ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003 Âîçáóæäåíèå ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ : : :ñèñòåìû íà ñèëüíî (Gd) è ñëàáî (G0) çàâèñÿùèå îòýíåðãèè ÷àñòè. Âêëþ÷àÿ G0 â îïðåäåëåíèå îïåðàòî�ðà T 0 (11), äëÿ îïåðàòîðàB, �îðìèðóþùåãî â îáùåìâèäå ìàòðèöó Bss0 , ïîëó÷àåìB = ijs0ihs0j+ T 0GdB: (15)Â ïðåäñòàâëåíèè (9)�(12) óðàâíåíèå (15) î÷åâèäíûìîáðàçîì ïåðåõîäèò â óðàâíåíèå (14), îïðåäåëÿþùååèñêîìûå âåëè÷èíû Bs â (13). È çäåñü ìîæíî ïðî�ñëåäèòü ïðÿìóþ àíàëîãèþ ñ �îðìóëèðîâêîé çàäà÷èäëÿ ìàòðèöû T ðàäèàöèîííûõ ñòîëêíîâåíèé [14�16℄,ïðîòåêàþùèõ â ïîëå ìîíîõðîìàòè÷åñêîãî ëàçåðíîãîèçëó÷åíèÿ, T = T 0 + T 0GdT: (16)Îïåðàòîðíûå óðàâíåíèÿ (15) è (16) ðàçëè÷àþòñÿòîëüêî ñâîáîäíûìè ÷ëåíàìè.Èñïîëüçîâàíèå â (15) ÿâíîãî ïðåäñòàâëåíèÿ�óíêöèè �ðèíà (9) ñèñòåìû (ñ âûêëþ÷åííûìïîëåâûì âçàèìîäåéñòâèåì) ïîçâîëÿåò ëåãêî ó÷è�òûâàòü âêëàäû áîëüøèõ ãðóïï ðèäáåðãîâñêèõñîñòîÿíèé ïðè çíà÷åíèÿõ ãëàâíîãî êâàíòîâîãî÷èñëà n � 1. Ïðè ýòîì çàäà÷à ìîæåò ðåøàòüñÿè ñ ó÷åòîì âëèÿíèÿ èîííîãî îñòîâà è ðàçëè÷íûõòèïîâ íåàäèàáàòè÷åñêîé ñâÿçè ýëåêòðîííîãî èÿäåðíîãî äâèæåíèé. Èíûìè ñëîâàìè, çäåñü íà�ïðÿìóþ ìîãóò èñïîëüçîâàòüñÿ òå ïðåèìóùåñòâàâ òåîðåòè÷åñêîì àíàëèçå, êîòîðûå ñîäåðæàòñÿ âñòàöèîíàðíîé �îðìóëèðîâêå çàäà÷è î ðàäèàöèîí�íûõ ñòîëêíîâåíèÿõ â ïîëå ìîíîõðîìàòè÷åñêîãîëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ [14�16℄.Äëÿ ðåøåíèÿ çàäà÷è â óñëîâèÿõ ñèëüíîãî âîçìó�ùåíèÿ ðèäáåðãîâñêîãî ñîñòîÿíèÿ íåîáõîäèìî íàéòèäëÿ �óíêöèé a0 ïðåäñòàâëåíèÿ, óäîáíûå äëÿ ïðè�ìåíåíèÿ òåîðåìû âû÷åòîâ. Äëÿ ýòîãî ñëåäóåò ñíîâàâåðíóòüñÿ ê ñòàíäàðòíûì óðàâíåíèÿì (4) äëÿ îáðà�çîâ Ëàïëàñà, êîòîðûå äëÿ ñëó÷àÿ îäíîêâàíòîâîãîâîçáóæäåíèÿ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé (îáîçíà÷àå�ìûõ â äàëüíåéøåì èíäåêñîì n) ñ ëåæàùåãî íèæåóðîâíÿ E00 (îáîçíà÷àåìîãî èíäåêñîì 0) çàïèñûâàþò�ñÿ â âèäå(E �E0 � T 000) a0 =Pn T 00n an + iÆ0n;(E �En � T 0nn) an = T 00na0: (17)Çäåñü En � íåâîçìóùåííûå ïîëåì ðèäáåðãîâñêèåóðîâíè, E0 = E00 +!f � ïîëîæåíèå óðîâíÿ E0 ïîñëåïîãëîùåíèÿ êâàíòà !f âíåøíåãî ýëåêòðîìàãíèòíîãîïîëÿ. Çäåñü ìîæíî ïðèíÿòü T 00n = V0n, ïîñêîëüêó ÷å�ðåç ýòîò îïåðàòîð èñõîäíîå ñîñòîÿíèå ñâÿçàíî ñ êîí�òèíóóìîì äâóõêâàíòîâûì ïåðåõîäîì. Âìåñòå ñ òåì

äèàãîíàëüíûå ïî n ÷ëåíû îïåðàòîðà T 0 â �îðìóëå(7) äîëæíû ó÷èòûâàòüñÿ, òàê êàê îíè îòâåòñòâåí�íû çà óøèðåíèå �n ðèäáåðãîâñêèõ óðîâíåé. Íåäèà�ãîíàëüíûå ÷ëåíû T 0nn0 (n 6= n0) äàþò íåçíà÷èòåëü�íûé âêëàä âñëåäñòâèå ïðèíÿòîãî â íàñòîÿùåé ðàáî�òå óñëîâèÿ (6), ïðåäïîëàãàþùåãî ìàëóþ (íà àòîì�íûõ ìàñøòàáàõ) âåðîÿòíîñòü ïåðåõîäîâ â êîíòèíóó�ìàõ. Ýòî óñëîâèå ïðèâîäèò ê õîðîøî âûïîëíÿåìîìóíåðàâåíñòâó �n � 1=n3, îçíà÷àþùåìó òàêæå, ÷òîý��åêòèâíîãî ïåðåìåøèâàíèÿ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòî�ÿíèé ÷åðåç êîíòèíóóìû íå ïðîèñõîäèò.Â ïðèíÿòûõ ïðåäïîëîæåíèÿõ ïðè îäíîêâàíòîâîìâîçáóæäåíèè ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé ñ ëåæàùåãîíèæå óðîâíÿ E0 óðàâíåíèå (17) äîïóñêàåò êîìïàêò�íîå àíàëèòè÷åñêîå ðåøåíèåa0 = Yn (E �En)(E � ~E0)Yn (E � ~En) ;am = �iV0m Yn6=m(E �En)(E � ~E0)Yn (E � ~En) ; (18)
ãäå ~E0; ~En � ïîëîæåíèå óêàçàííûõ âûøå óðîâíåé ñó÷åòîì ïîëåâîãî âîçìóùåíèÿ. Ýòè óðîâíè, êàê ìûïîêàçàëè âûøå (ñðàâíèâàÿ óðàâíåíèÿ (14) è (16)),îïðåäåëÿþòñÿ òàê æå, êàê â çàäà÷å î âëèÿíèè íà ðèä�áåðãîâñêóþ ñèñòåìó ïîñòîÿííî äåéñòâóþùåãî (ïðè�1 < t < 1) ïåðèîäè÷åñêîãî âî âðåìåíè âîçìóùå�íèÿ.Ïîëó÷àþùèåñÿ íà îñíîâå (18) âûðàæåíèÿ äëÿ àì�ïëèòóä çàñåëåííîñòåé ñîñòîÿíèé ïðè 0 < t < t0 èìå�þò ñëåäóþùèé âèä:C0(t) = Yn ( ~E0 �En)Yn ( ~E0 � ~En) exp(�i ~E0t) ++Xr Yn ( ~Er �En)( ~Er � ~E0)Yn6=r( ~Er � ~En) exp(�i ~Ert);Cm(t) = �iV0m 2664 Yn6=m( ~E0 �En)Yn ( ~E0 � ~En) exp(�i ~E0t)++ Xr Yn6=m( ~Er �En)( ~Er � ~E0)Yn6=r( ~Er � ~En) exp(�i ~Ert)3775 :

(19)
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�. Ê. Èâàíîâ, Â. Ë. Áîäíåâà ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003Íàïîìíèì, ÷òî ~E0; ~En � êîìïëåêñíûå âåëè÷èíû,~E0 = ~E00 � i�02 ; ~En = ~E0n � i�n2 ; (20)ñîäåðæàùèå èí�îðìàöèþ î ïîëîæåíèè ~E00; ~E0n è øè�ðèíàõ �0; �n óðîâíåé ñèñòåìû âî âðåìÿ äåéñòâèÿ ëà�çåðíîãî èçëó÷åíèÿ.Âûðàæåíèå äëÿ C0(t) â (19) ñîîòâåòñòâóåò �îð�ìóëå (5) ðàáîòû [10℄, â êîòîðîé ýòà âåëè÷èíà ïðåä�ñòàâëåíà â âèäå ñóììû âêëàäîâ ñîñòîÿíèé ñ ðàçëè÷�íûìè êâàçèýíåðãèÿìè �n ¾îäåòîãî¿ àòîìàC0(t) =X�n exp(�i�nt):Êîý��èöèåíòû �n â ýòîé ðàáîòå íå âû÷èñëÿþòñÿ,óêàçûâàåòñÿ òîëüêî �óíêöèÿ, ñ êîòîðîé ïî òåîðåìåâû÷åòîâ îíè ìîãóò áûòü íàéäåíû.Ïîëó÷åííûå â íàñòîÿùåé ðàáîòå âûðàæåíèÿ (19)äàþò àíàëèòè÷åñêîå ïðåäñòàâëåíèå îá ýòèõ êîý��è�öèåíòàõ è ïðÿìîé ñïîñîá èõ îïðåäåëåíèÿ, åñëè èç�âåñòíî ïîëîæåíèå êâàçèóðîâíåé ~En â ïîëå ìîíîõðî�ìàòè÷åñêîãî èçëó÷åíèÿ ÷àñòîòû !f è íàïðÿæåííî�ñòè f.Â äâóõóðîâíåâîì ïðèáëèæåíèè, êîòîðîå â ðàñ�ñìàòðèâàåìûõ ñèñòåìàõ ðåàëèçóåòñÿ â óñëîâèÿõ, êî�ãäà êâàçèóðîâåíü E0 ðàñïîëîæåí íàèáîëåå áëèçêîê îäíîìó èç ðèäáåðãîâñêèõ óðîâíåé Em, òàê ÷òîj ~E0 � ~Emj � jE0 � ~Enj (n 6= m), èìååìCm(t) = �iV0m � 1~E0� ~Em exp(�i ~E0t)++ 1~Em� ~E0 exp(�i ~Emt)� : (21)Ïðè �0; �m = 0 èç (21) ñëåäóåò ïðèâåäåííàÿ â ðàáî�òå [3℄ �îðìóëà (3.7).Ïðîèëëþñòðèðóåì ïîëó÷åííûé ðåçóëüòàò (19)íà ïðèìåðå òðåõóðîâíåâîé ñèñòåìû, êîãäà íàðÿ�äó ñ êâàçèóðîâíåì ~E0 ó÷èòûâàþòñÿ äâà áëèæàé�øèõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèÿ ñ ýíåðãèåé En èEn+1 (En < E0 < En+1). Â ýòîì ñëó÷àå äëÿ àìïëè�òóäû çàñåëåííîñòåé ñîñòîÿíèÿ n âî âðåìÿ äåéñòâèÿëàçåðíîãî èìïóëüñà ïðè t � t0 èìååìCn(t) = �iV0n " ~E0�En+1( ~E0� ~En)( ~E0� ~En+1) exp(�i ~E0t)++ ~En �En+1( ~En � ~E0)( ~En � ~En+1) exp(�i ~Ent) ++ ~En+1 �En+1( ~En+1 � ~E0)( ~En+1 � ~En) exp(�i ~En+1t)# : (22)

Ïðîñòûì îêàçûâàåòñÿ è îáùèé àíàëèç âîçáóæäå�íèÿ ìíîãîóðîâíåâûõ ñîñòîÿíèé ïðè íå ñëèøêîì âû�ñîêèõ íàïðÿæåííîñòÿõ f âíåøíåãî ïîëÿ, òàêèõ ÷òîjEn � E0j � V0n ïðè ëþáûõ n. Ýòîò àíàëèç ìîæíîïðîâåñòè àíàëèòè÷åñêè, íå ïðèáåãàÿ ê òåîðèè âîç�ìóùåíèé, òðåáóþùåé îãðàíè÷åíèé íà äëèòåëüíîñòüëàçåðíîãî èìïóëüñà.Â ýòîì ñëó÷àå äëÿ âåðîÿòíîñòè âîçáóæäåíèÿ n-ãîñîñòîÿíèÿ ñåðèè P ïîñëå ïðîõîæäåíèÿ ëàçåðíîãî èì�ïóëüñà èìååì �àêòè÷åñêè �îðìóëó äâóõóðîâíåãîïðèáëèæåíèÿW (n) = V 20n( ~En � ~E0)2 ����exp��iE0t0��02 t0� �� exp��iEnt0��n2 t0�����2 : (23)Íåòðóäíî óáåäèòüñÿ â òîì, ÷òî â ïðèâåäåííûõ âûøåâûðàæåíèÿõ (19), (22) Cn(t) ! 0 ïðè t ! 0. Òàêèìæå ñâîéñòâîì îáëàäàþò è ìíîãîóðîâíåâûå àìïëèòó�äû Cn(t).Ñ ïîìîùüþ ïîëó÷åííûõ âûðàæåíèé (18), (19) ìûñâåëè ïîñòàâëåííóþ çàäà÷ó ê èññëåäîâàíèþ ïîâåäå�íèÿ ðèäáåðãîâñêèõ óðîâíåé â ïîëå ìîíîõðîìàòè÷å�ñêîãî ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ. Èõ ìîæíî îïðåäåëèòü,ïðèðàâíèâàÿ íóëþ äåòåðìèíàíò ñèñòåìû (17). Ýòîóäîáíî, êîãäà õîðîøî èçâåñòíû óðîâíè En è ñîá�ñòâåííûå �óíêöèè  n ðèäáåðãîâñêîé ñèñòåìû â îò�ñóòñòâèå ïîëÿ. Ïðèìåíèòåëüíî ê ìîëåêóëÿðíûì ñèñ-òåìàì ýòè âåëè÷èíû âåñüìà ÷óâñòâèòåëüíû ê îñî�áåííîñòÿì ñòðîåíèÿ èîííîãî îñòîâà è ðàçíîîáðàçèþòèïîâ íåàäèàáàòè÷åñêîé ñâÿçè ýëåêòðîííîãî è ÿäåð�íîãî äâèæåíèé. Ïîýòîìó öåëåñîîáðàçíî êîíòðîëè�ðîâàòü ýòè îñîáåííîñòè â ñàìèõ óðàâíåíèÿõ. Òîãäàáîëåå ïðåäïî÷òèòåëüíî èñïîëüçîâàòü óðàâíåíèÿ íàñîáñòâåííûå çíà÷åíèÿ ýíåðãèè â èíòåãðàëüíîé �îð�ìóëèðîâêå: T = T 0GdT: (24)Ïîñêîëüêó íåó÷òåííûå â �óíêöèè �ðèíà G == (E � H0)�1 âçàèìîäåéñòâèÿ âêëþ÷àþòñÿ â îïå�ðàòîð T 0, îïðåäåëÿåìûé �îðìóëîé (12), óðàâíå�íèÿ (24) ëåãêî ïåðåïèñûâàþòñÿ â óäîáíîì äëÿ ðåøå�íèÿ ïîñòàâëåííîé çàäà÷è âèäå. Åñëè â êà÷åñòâå G èñ�ïîëüçóåòñÿ êóëîíîâñêàÿ �óíêöèÿ �ðèíà, òî âëèÿíèåèîííîãî îñòîâà â ðèäáåðãîâñêèõ àòîìàõ X�� è ìîëå�êóëàõ XY �� è èíäóöèðîâàííûõ ðèäáåðãîâñêèõ ýëåê�òðîíîâ íåóïðóãèõ e��X+- èëè e��XY+-ïåðåõîäîâìîæåò áûòü ÿâíî îòðàæåíî â óðàâíåíèè (12) ïóòåìâêëþ÷åíèÿ â íåãî ýëåêòðîñòàòè÷åñêîãî âçàèìîäåé�ñòâèÿ te ñ îñòîâîì. Â ýòîì ñëó÷àå âõîäÿùèé â (12)466



ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003 Âîçáóæäåíèå ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ : : :îïåðàòîð tf çàìåíÿåòñÿ êîìáèíàöèåé äâóõ îïåðàòî�ðîâ t = te + tf ; (25)ïðè÷åì ïðè âûïîëíåíèè óñëîâèÿ (6), ïðåäïîëàãàþ�ùåãî ìàëóþ (íà àòîìíûõ ìàñøòàáàõ) âåðîÿòíîñòüïåðåõîäîâ â êîíòèíóóìàõ, â ëèíåéíîì è êâàäðàòè÷�íîì ïî ïîëþ ïðèáëèæåíèÿõ [15℄tf = (1 + teG0)(V + V G0V )(1 +G0te): (26)Â (26) ó÷èòûâàåòñÿ âëèÿíèå èîííîãî îñòîâà èâíîñèìûõ èì èñêàæåíèé âîëíîâûõ �óíêöèé êóëî�íîâñêîãî öåíòðà. Íèæå ââîäèòñÿ èíäåêñ q, ïðèïèñû�âàåìûé âûäåëåííîé ñåðèè ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé.Íà îñíîâàíèè ïðèâåäåííûõ àðãóìåíòîâ è ðàçðàáî�òàííûõ ðàíåå [15, 16℄ �îðìóëèðîâîê óðàâíåíèé (16)è (24) â òåîðèè ðàäèàöèîííûõ ñòîëêíîâåíèé îáîá�ùåííîå óðàâíåíèå äëÿ îáðàçîâ Ëàïëàñà ìîæíî ïðåä�ñòàâèòü â ñëåäóþùåì âèäå (íèæå ïðåäïîëàãàåòñÿ,÷òî ïðèëåãàþùàÿ ê ãðàíèöå ñïåêòðà ãðóïïà âçàèìî�äåéñòâóþùèõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé çà ñ÷åò ýëåê�òðîìàãíèòíîãî ïîëÿ ñâÿçàíà ñî ñïëîøíûì ñïåêòðîìè ëåæàùèì íèæå óðîâíåì E0):B = ij0ih0j+ T 0Xq;k jqkihqkjB tg(��qk) ++ T 0 j0ih0jE �E0B; (27)ãäå �qk = f2("q+k!f�E)g�1=2 � ý��åêòèâíîå ãëàâ�íîå êâàíòîâîå ÷èñëî ðèäáåðãîâñêîé ñåðèè, ñîîòâåò�ñòâóþùåé ðàçëè÷íûì ñîñòîÿíèÿì èîííîãî îñòîâà ñýíåðãèåé âîçáóæäåíèÿ "q . Ýíåðãèÿ E â (27) îòñ÷è�òûâàåòñÿ îò ãðàíèöû ñïåêòðà îñíîâíîãî ýëåêòðîí�íîãî è êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíîãî ñîñòîÿíèÿ îñòî�âà. Ïîýòîìó ïðè ðàññìîòðåíèè ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòî�ÿíèé èíäåêñ k = 0 â äàëüíåéøåì îïóñêàåòñÿ.Óðàâíåíèå (27) ïîñòðîåíî íà áàçèñå �óíêöèé jqi,êîòîðûå êàê â íåïðåðûâíîì, òàê è â äèñêðåòíîìñïåêòðàõ íîðìèðîâàíû ïî øêàëå ýíåðãèé. Ïîýòî�ìó ïîÿâëÿþùèåñÿ íèæå âåëè÷èíû T 00q = V0q îòëè�÷àþòñÿ îò ââåäåííûõ ðàíåå âåëè÷èí V0n ìíîæèòå�ëåì p�n3: V0n = 1p�n3 V0q :Íàïîìíèì, ÷òî âîçáóæäàåìîå íà÷àëüíîå ñîñòîÿíèåïî ýíåðãèè (ïîñëå ïîãëîùåíèÿ êâàíòà !f ñâåòà) ïå�ðåêðûâàåòñÿ ñ ðèäáåðãîâñêèìè ñîñòîÿíèÿìè àòîìàèëè ìîëåêóëû.

3. ÈÍÄÓÖÈ�ÎÂÀÍÍÛÅ ËÀÇÅ�ÍÛÌÈÇËÓ×ÅÍÈÅÌ ÏÅ�ÅÕÎÄÛ ÑÂÎÇÁÓÆÄÅÍÈÅÌ �ÈÄÁÅ��ÎÂÑÊÈÕÑÎÑÒÎßÍÈÉ ÀÒÎÌÎÂ ÙÅËÎ×ÍÛÕÌÅÒÀËËÎÂÄëÿ àòîìîâ ùåëî÷íûõ ìåòàëëîâ ïðè ïåðåõîäåñ îñíîâíîãî íóëåâîãî óðîâíÿ âîçáóæäàåòñÿ òîëü�êî P -ñåðèÿ ðèäáåðãîâñêèõ ðåçîíàíñîâ, îáîçíà÷àåìàÿèíäåêñîì q (ñì. ðèñ. 1). Ïðè âûïîëíåíèè óñëîâèÿ(6) âîâëå÷åíèå â ïðîöåññ äðóãèõ ðèäáåðãîâñêèõ ñå�ðèé çà ñ÷åò �-ïåðåõîäîâ ÷åðåç êîíòèíóóìû ÿâëÿåò�ñÿ ìàëîâåðîÿòíûì. Íåïîñðåäñòâåííî äëÿ çàäà÷è íàñîáñòâåííûå çíà÷åíèÿ ýíåðãèè â ýòîì ñëó÷àå èìååìB0 = T 00q tg(��)Bq + T 000 1E �E0 B0;Bq = T 0qq tg(��)Bq + T 0q0 1E �E0 B0: (28)Çäåñü T 0qq = teqq�i, teqq = � tg(��1) (�1 � êâàíòîâûéäå�åêò ðèäáåðãîâñêèõ óðîâíåé P�ñåðèè), T 00q = ~tf0q ,à äëÿ T 000 ìîæíî ïîëîæèòü T 000 = 0, ñ÷èòàÿ âåëè÷èíóte00 âêëþ÷åííîé â E00 ; E0 = E00 + !f , � = (�2E)�1=2,E � ýíåðãèÿ, îòñ÷èòàííàÿ îò ãðàíèöû ñïåêòðà.Âåëè÷èíà Bq ïðåäñòàâëÿåò áîëüøóþ ãðóïïó ðèä�áåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìà. Ïîýòîìó çäåñü âìåñòîîáøèðíîé ïî ÷èñëó ó÷èòûâàåìûõ ñîñòîÿíèé ñèñòå�ìû (4) èìåþòñÿ âñåãî äâà óðàâíåíèÿ. Ñîîòâåòñòâó�þùèå îáðàçàì Ëàïëàñà âåëè÷èíû a0, aq, îïðåäåëåí�
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0�èñ. 1. Òèïè÷íàÿ ñõåìà èññëåäóåìûõ ðèäáåðãîâ-ñêèõ óðîâíåé àòîìà âîäîðîäà. Øòðèõîâîé ëèíèåéïîêàçàíî ïîëîæåíèå íóëåâîãî óðîâíÿ ïîñëå ïîãëî-ùåíèÿ êâàíòà !f âíåøíåãî èçëó÷åíèÿ467 3*



�. Ê. Èâàíîâ, Â. Ë. Áîäíåâà ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003íûå ñîãëàñíî (28), äàþòñÿ âûðàæåíèÿìèa0 = tg(��) � tqq + iD(E) ; aq = V0qD(E) ;D(E) = (E �E0)[tg(��)� teqq + i℄� V 20q : (29)Èíòåðåñíî îòìåòèòü, ÷òî âûðàæåíèÿ òèïà (29) äëÿa0 è aq âîçíèêàþò òàêæå íà ñòàäèè ðàñ÷åòà èíòåíñèâ�íîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñèëüíîñâÿçàííûõ ðèäáåðãîâ�ñêèõ ñîñòîÿíèé â ðàäèàöèîííî-ñòîëêíîâèòåëüíûõïðîöåññàõ [15℄.Óðàâíåíèÿ (28), ó÷èòûâàþùèå âêëàä òîëüêî îä�íîé ðèäáåðãîâñêîé ñåðèè, ÿâëÿþòñÿ ïðîñòåéøåé ðå�àëèçàöèåé ìíîãîêàíàëüíîãî (ïî q) âàðèàíòà ïðåäëà�ãàåìîé íà îñíîâå ïðåäñòàâëåíèÿ (27) òåîðèè.Çàìåòèì òàêæå, ÷òî óðàâíåíèå (29) äëÿ D(E) ìî�æåò áûòü ïåðåïèñàíî â âèäå ñóììû âêëàäîâ îòäåëü�íûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé, ò. å. ïðèâåäåíî ê �îð�ìå õàðàêòåðèñòè÷åñêîãî óðàâíåíèÿ, èñïîëüçóåìîãî âðàáîòå [9℄ äëÿ ðåøåíèÿ çàäà÷è íà ñîáñòâåííûå çíà�÷åíèÿ ýíåðãèè.Ê ñîæàëåíèþ, ìû íå ìîæåì ïðîâåñòè ñðàâíåíèåíàøèõ ðåçóëüòàòîâ äëÿ àìïëèòóä çàñåëåííîñòåé (19)ñ ðåçóëüòàòàìè ðàáîòû [9℄, ïîñêîëüêó îíè ïîëó÷åíûâ ðàçíûõ ïðåäïîëîæåíèÿõ î íà÷àëüíîì ñîñòîÿíèèñèñòåìû.Îñíîâíàÿ çàäà÷à çàêëþ÷àåòñÿ òåïåðü â òîì, ÷òî�áû íàéòè êîðíè óðàâíåíèÿD(E) = 0;êîòîðûå îïðåäåëÿþò ïîëþñû �óíêöèé a0 è aq . Ïðè�÷åì ýòà çàäà÷à îêàçûâàåòñÿ ïîëíîñòüþ àíàëîãè÷íîéòîé, êîòîðóþ ïðèõîäèòñÿ ðåøàòü â òåîðèè âçàèìî�äåéñòâèÿ êâàíòîâîé ñèñòåìû ñ ìîíîõðîìàòè÷åñêèìëàçåðíûì èçëó÷åíèåì.Óäîáñòâî ïðåäñòàâëåíèÿ (28) è âûòåêàþùèõèç (27) áîëåå îáùèõ óðàâíåíèé äëÿ çàäà÷è íàñîáñòâåííûå çíà÷åíèÿ ýíåðãèè ñîñòîèò â òîì, ÷òîîíè ïîçâîëÿþò â àíàëèòè÷åñêîì âèäå ó÷èòûâàòüñâÿçü øèðèí óðîâíåé �n; �0 ñ èõ ïîëîæåíèåìE0n; E00 â ïîëå ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ. Âîçâðàùàÿñüê óðàâíåíèþ (29), îòìåòèì, ÷òî ñ ó÷åòîì ìàëîñòè ( � 1) îíî ìîæåò ðåøàòüñÿ â äâà ýòàïà. Ñíà÷àëàïðè  = 0 îïðåäåëÿåì âåùåñòâåííûå êîðíè óðàâíå�íèÿ (29). Çàòåì ïî íàéäåííûì çíà÷åíèÿì E0n; E00,ïåðåõîäÿ â ýíåðãåòè÷åñêóþ øêàëó ~En = E0n� i�n=2,~E0 = E00 � i�0=2, íàõîäèì, ÷òî èíäóöèðîâàííûå

ïîëåì ñäâèãè â øêàëå � è øèðèíû óðîâíåé âåäóòñåáÿ ñëåäóþùèì îáðàçîì:tg(��) = teqq + V 20qE0n �E00 ;�n = 2��3n 11 +�teqq + V 20qE0n �E00�2 : (30)Ââåäåííûå âûøå âåëè÷èíû E0n çàïèñûâàþòñÿ â âèäåE0n = � 12�2 = 12(n� �f )2 ;ãäå, êàê ïîêàçàíî â ðàáîòå [17℄ íà ïðèìåðå àòîìàâîäîðîäà, íàâåäåííûå ïîëåì êâàíòîâûå äå�åêòû �fïðè íàïðÿæåííîñòè ïîëÿ f � 10�2 ìîãóò äîñòè�ãàòü çíà÷åíèé, áëèçêèõ ê �f = �1=2. Ýòî îçíà÷àåò,÷òî ðàçëè÷èå ìåæäó âåëè÷èíàìè E0n è En íà ìàñ�øòàáå ðàññòîÿíèé ìåæäó ðèäáåðãîâñêèìè óðîâíÿìèÆEn � 1=n3 ìîæåò áûòü äîâîëüíî çíà÷èòåëüíûì.Ïðè V0q = 0 èç (30) ïîëó÷àåòñÿ âûðàæåíèå äëÿøèðèíû óðîâíÿ �n = 2��3 os2(��)ñ ó÷åòîì êâàíòîâîãî äå�åêòà � â áàçèñå êóëîíîâñêèõ�óíêöèé [16℄. Ïðè V0q 6= 0 èìååì�n = 2��3 os2(��);ãäå � îïðåäåëÿåòñÿ èç óðàâíåíèÿ (30) äëÿ tg(��). Òà�êèì îáðàçîì, øèðèíà �n îêàçûâàåòñÿ çàâèñÿùåé îòñäâèãà óðîâíåé: ÷åì áëèæå âîçìóùåííûé ðèäáåðãîâ�ñêèé óðîâåíü ðàñïîëîæåí ê ñåðåäèíå ðèäáåðãîâñêîãîèíòåðâàëà � = n�1=2, òåì ìåíüøå åãî øèðèíà è, ñëå�äîâàòåëüíî, áîëüøå âðåìÿ æèçíè ñîîòâåòñòâóþùåãîðèäáåðãîâñêîãî ñîñòîÿíèÿ.�àíåå �îðìóëà òèïà (30) áûëà ïîëó÷åíà â ðàáî�òå [10℄ äëÿ ðèäáåðãîâñêîãî ñîñòîÿíèÿ, íåâîçìóùåí�íîãî èîííûì îñòîâîì, ò. å. ïðè teqq = � tg(��l) = 0.Âèäíî, îäíàêî, ÷òî ïðè teqq 6= 0 èîííûé îñòîâ ìî�æåò îêàçûâàòü çàìåòíîå âëèÿíèå íà ðàñïàäíûå õà�ðàêòåðèñòèêè âîçìóùåííûõ âíåøíèì ïîëåì ñîñòîÿ-íèé ïðè óñëîâèè V 20qn3 � teqq . Êâàíòîâûå äå�åêòû�l ïðè ìàëûõ l ìîãóò ñîñòàâèòü çàìåòíûå âåëè÷èíû�0 = 0:35, �1 = �0:14 äëÿ Na, òàê ÷òî äëÿ ïðîöåññàçàñåëåíèÿ ñîñòîÿíèé P -ñåðèè teqq = 0:47. Òàêèì îá�ðàçîì, ñóùåñòâóåò îáëàñòü ñïåêòðà, ãäå âçàèìîäåé�ñòâèå ðèäáåðãîâñêîãî ýëåêòðîíà ñ èîííûì îñòîâîìèãðàåò ñóùåñòâåííóþ ðîëü. Äëÿ ñèëüíûõ ïîëåé, òà�êèõ ÷òî V 20qn3 � 1, âëèÿíèå èîííîãî îñòîâà íåñó�ùåñòâåííî è ðàçëè÷èå â �îðìóëàõ (30) è (11) ðàáî�òû [10℄ èñ÷åçàåò.468



ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003 Âîçáóæäåíèå ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ : : :4. �ÀÑÏ�ÅÄÅËÅÍÈÅ ÂÎÇÁÓÆÄÀÅÌÛÕ�ÈÄÁÅ��ÎÂÑÊÈÕ ÑÎÑÒÎßÍÈÉ ÏÎÊÂÀÍÒÎÂÛÌ ×ÈÑËÀÌ nÓñëîâèÿ ñåëåêòèâíîãî âîçáóæäåíèÿ n-ãî ñîñòîÿ�íèÿ äîñòèãàåòñÿ ïðèjE0 �Enj � jE0 �En0 jn0 6=nêàê ïðè íå ñëèøêîì âûñîêèõ, òàê è ïðè áîëüøèõ íà�ïðÿæåííîñòÿõ ïîëÿ. Â ïåðâîì ñëó÷àå íà âîçìóùàå�ìûå ðèäáåðãîâñêèå ñîñòîÿíèÿ íàêëàäûâàåòñÿ îãðà�íè÷åíèå j ~E0 � ~Enj � jV0nj, ïðåäïîëàãàþùåå, ÷òî�0 � �n. Ïðè ýòîì äëèòåëüíîñòü ëàçåðíîãî èìïóëü�ñà äîëæíà áûòü òàêîé, ÷òî �0t0 � 1, �nt0 > 1. Âýòîì ñëó÷àåjCn(t0)j2 = V 20n 1jE0 �Enj2 � jCn0(t0)j2n0 6=n: (31)Ïðè áîëåå âûñîêèõ íàïðÿæåííîñòÿõ ïîëÿjV0nj � jE0 �Enj � jE0 �En0 jn0 6=n:Ñåëåêòèâíîñòü âîçáóæäåíèÿ âûäåëåííîãî ðèäáåð�ãîâñêîãî ñîñòîÿíèÿ ñîõðàíÿåòñÿ ïðè äîïîëíèòåëü�íîì îãðàíè÷åíèè:�0t0 � 1; �nt0 � 1; (32)òàê êàê çäåñü �0 � �n. ÒîãäàWn = jCn(t0)j2 == 4V 20nj ~En � ~E0j2 sin2�E0n �E002 t0� : (33)Çàìåòèì, ÷òî ïðè jE0n�E00j � �0; �n �îðìóëîé (33)âîñïðîèçâîäèòñÿ èçâåñòíûé ðåçóëüòàò äâóõóðîâíåãîïðèáëèæåíèÿ.Èç ïðèâåäåííûõ âûøå âûðàæåíèé ñëåäóåò, ÷òî,âàðüèðóÿ èíòåíñèâíîñòü I � V 20n, ÷àñòîòó !f è äëè�òåëüíîñòü t0 ëàçåðíîãî èìïóëüñà, ìîæíî ïîëó÷èòüíàèáîëåå áëàãîïðèÿòíûå óñëîâèÿ äëÿ ñåëåêòèâíîãîâîçáóæäåíèÿ ðèäáåðãîâñêîãî àòîìà â �èêñèðóåìûåñîñòîÿíèÿ.Âî âíåðåçîíàíñíûõ óñëîâèÿõ jE0 � Enj �� jEn � En�1j âîçáóæäàåòñÿ öåëàÿ ãðóïïà ñîñòîÿ�íèé. Çäåñü â ñëó÷àå ñèëüíîãî ïîëÿ jE0 � Enj � V0níàèáîëüøèå èíòåíñèâíîñòè äîñòèãàþòñÿ ïðè�0t0; �nt0 � 1 è äëÿ ðàñïðåäåëåíèÿ âåðîÿòíîñòåéçàñåëåííîñòåé èìååò ìåñòî �îðìóëà Wn = jCn(t0)j2,â êîòîðîé Cn(t0) äàåòñÿ ñîîòâåòñòâóþùèì âûðà�æåíèåì â (19), â êîòîðîì ~E0 è ~En çàìåíÿþòñÿ íàâåùåñòâåííûå âåëè÷èíû E00, E0n, õàðàêòåðèçóþùèåïîëîæåíèå âîçìóùåííûõ ïîëåì óðîâíåé.

Íà ðèñ. 2, 3 èçîáðàæåíû òèïè÷íàÿ ñõåìà ðàñ�ñìàòðèâàåìûõ ðèäáåðãîâñêèõ óðîâíåé äëÿ àòîìîââîäîðîäà è íàòðèÿ è õàðàêòåðíûå çàâèñèìîñòè çà�ñåëåííîñòåé ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé îò äëèòåëüíî�ñòè ëàçåðíîãî èìïóëüñà t0 â àò. åä. ïðè V 20q = 10�3.Îáñóäèì òåïåðü ñòðóêòóðó ðèäáåðãîâñêèõ âîëíî�âûõ ïàêåòîâ, âîçíèêàþùèõ ïðè t > t0 ïîñëå ïðîõîæ-äåíèÿ ëàçåðíîãî èìïóëüñà,	(r; t) =Xn Cn(t0)�(q)n (r) exp(�iEn(t� t0)) (34)ïðè r > r0. Çäåñü �(q)n (r) � íîðìèðîâàííàÿ íà åäèíè�öó ñòàöèîíàðíàÿ âîëíîâàÿ �óíêöèÿ ðèäáåðãîâñêîãîýëåêòðîíà q-é ñåðèè, En � íåâîçìóùåííîå ïîëåì ïî�ëîæåíèå n-ãî óðîâíÿ, r � ðàäèóñ-âåêòîð ðèäáåðãîâ�ñêîãî ýëåêòðîíà, ïðè÷åì ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî ïðè�ìåøèâàåìîå íèçêîëåæàùåå ïî ýíåðãèè E0-ñîñòîÿíèåáûñòðî çàòóõàåò ñ ðîñòîì r íà ìàñøòàáå r0.Ôóíêöèåé 	(r; t) â (34) âîñïðîèçâîäèòñÿ äîñòà�òî÷íî ñëîæíàÿ êàðòèíà â ðàñïðåäåëåíèè ýëåêòðîí�íîé ïëîòíîñòè j	(r; t)j2 â ïðîñòðàíñòâå è âðåìåíè.Îòìåòèì åå èíòåðåñíîå ñâîéñòâî, ÿâëÿþùååñÿñëåäñòâèåì ýêâèäèñòàíòíîñòè ðèäáåðãîâñêèõ óðîâ�íåé En � En0 � �n=n30 � âîññòàíîâëåíèå âîë�íîâîãî ïàêåòà ïðè n�30 (t � t0) = 2�k, ãäå k �öåëîå ÷èñëî, En0 � óðîâåíü, áëèæàéøèé ê E0.Ýòî ÿâëåíèå âîçíèêàåò íà äîñòàòî÷íî ìàëûõ âðåìå�íàõ ýâîëþöèè ðèäáåðãîâñêîãî âîëíîâîãî ïàêåòà ïðèt � t0 � 10�13�10�12  â èíòåðâàëå çíà÷åíèé ãëàâ�íîãî êâàíòîâîãî ÷èñëà n0 � 10�30 è ïî ñâîåé ïðè�ðîäå àíàëîãè÷íî íàáëþäàåìîìó ïðè êîëåáàòåëüíîìâîçáóæäåíèè äâóõàòîìíûõ ìîëåêóë â òåõíèêå �åì�òîñåêóíäíîãî ýêñïåðèìåíòà [18℄.Â ñëó÷àå àòîìà âîäîðîäà, êîãäà êâàçèóðîâåíüE0 ðàñïîëàãàåòñÿ ïîñåðåäèíå ìåæäó óðîâíÿìè n0è n + 1, à ïîä äåéñòâèåì ëàçåðíîãî èìïóëüñà âîç-áóæäàåòñÿ ãðóïïà ñîñòîÿíèé â èíòåðâàëå �n � n0,àìïëèòóäà Cn(t0) ïðè �nt0=n30 � 1 îêàçûâàåòñÿàíòèñèììåòðè÷íîé îòíîñèòåëüíî n0 = n0 + 1=2:Cn0+�n = �Cn0��n. Òîãäà ïðè �njt� t0j=n30 � 1è äîñòàòî÷íî ìàëûõ r, òàêèõ ÷òî r3=2jEj � 1(E = �1=2n2), ãäå âîëíîâàÿ �óíêöèÿ ðèäáåðãîâ�ñêîãî ýëåêòðîíà �qn(r) ïðàêòè÷åñêè íå çàâèñèò îòn, âîçíèêàåò èíòåð�åðåíöèîííîå ïîäàâëåíèå ñîñòîÿ�íèÿ (34). Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî ðèäáåðãîâñêèé ýëåêòðîííà êîðîòêîå âðåìÿ âûòåñíÿåòñÿ íà áîëüøèå ðàññòîÿ�íèÿ îò èîííîãî îñòîâà, ãäå åãî âçàèìîäåéñòâèå ñ ïî�ëåì èçëó÷åíèÿ ÿâëÿåòñÿ áîëåå ñëàáûì. Çàìåòèì, ÷òîýòî ÿâëåíèå ðåàëèçóåòñÿ â ñïåöèàëüíûõ �èçè÷åñêèõóñëîâèÿõ è, â îòëè÷èå îò ý��åêòîâ, ðàññìàòðèâàå�ìûõ â ïðèáëèæåíèè Êðàìåðñà�Õåííåáåðãåðà [19℄, íå469
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�èñ. 2. Âåðîÿòíîñòè çàñåëåííîñòåé ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé â äèàïàçîíå n = 7�14 àòîìà âîäîðîäà â çàâèñèìîñòèîò äëèòåëüíîñòè ëàçåðíîãî èìïóëüñà t0; a � �0 = (�2(E00 + !f))�1=2 = 9:5; á � �0 = 9:7
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ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003 Âîçáóæäåíèå ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ : : :
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t0; à.å.�èñ. 3. Âåðîÿòíîñòè çàñåëåííîñòåé ðèäáåðãîâñêèõñîñòîÿíèé â äèàïàçîíå n = 7�14 àòîìà íàòðèÿ â çà-âèñèìîñòè îò äëèòåëüíîñòè ëàçåðíîãî èìïóëüñà t0ïðè �0 = 9:7

ñâÿçàíî ñ èçìåíåíèåì �îðìû äåéñòâóþùåãî íà ðèä�áåðãîâñêèé ýëåêòðîí ïîòåíöèàëà.5. Â�ÀÙÀÒÅËÜÍÎÅ Î�ÈÅÍÒÈ�ÎÂÀÍÈÅÝËÅÊÒ�ÎÍÍÎ-ÂÎÇÁÓÆÄÅÍÍÛÕÄÂÓÕÀÒÎÌÍÛÕ ÌÎËÅÊÓËÂ ýòîì ðàçäåëå ìû êðàòêî ðàññìîòðèì ïðîöåñ�ñû âîçáóæäåíèÿ íèçêèõ ïî ýíåðãèè ýëåêòðîííî-âðà-ùàòåëüíûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé. Çäåñü ìîæíîîãðàíè÷èòüñÿ äâóõóðîâíåâûì ïðèáëèæåíèåì, åñëè÷àñòîòà �àáè 
 ìíîãî ìåíüøå ðàññòîÿíèÿ ìåæäó ñî�ñåäíèìè óðîâíÿìè (
 � 1=n3). Â ðàìêàõ ýòîé çà�äà÷è, �îðìóëèðóåìîé ñ ó÷åòîì çàòóõàíèÿ ó÷àñòâó�þùèõ â ïðîöåññå ñîñòîÿíèé, ìîæåò áûòü ðàññìîò�ðåí èíòåðåñíûé êâàíòîâûé ý��åêò � âðàùàòåëüíîåîðèåíòèðîâàíèå âîçáóæäåííûõ äâóõàòîìíûõ ìîëå�êóë èìïóëüñíûì èñòî÷íèêîì ëèíåéíî ïîëÿðèçîâàí�íîãî èçëó÷åíèÿ. Ìû ðàññìîòðèì åãî ïðè óñëîâèè�nt � 1, êîãäà èîíèçàöèÿ ÿâëÿåòñÿ ìàëîâåðîÿòíûìïðîöåññîì. Òîãäà îñíîâíîé àíàëèç ìîæåò áûòü ïî�ñòðîåí íà çàâèñèìîñòè âåðîÿòíîñòèW âîçáóæäåíèÿìîëåêóëû îò ïîëíîãî óãëîâîãî ìîìåíòà J è îò åãîïðîåêöèè M íà íàïðàâëåíèå âåêòîðà f íàïðÿæåííî�ñòè ïîëÿ íà îñíîâå ïðîñòîé �îðìóëû (3.7) ðàáîòû [3℄äâóõóðîâíåãî ïðèáëèæåíèÿWJM = V 2JM
2 sin2(
t0);ãäå
 = 12(�2 + 4V 2JM )1=2; � = E0JM + !f �EJ�1;M ;VJM = 12(f �D)JM;J�1;M� èíäóöèðîâàííîå ïîëåì âçàèìîäåéñòâèå ìåæäóðàññìàòðèâàåìûìè ýëåêòðîííî-âðàùàòåëüíûìè ñî�ñòîÿíèÿìè. Ïðåäïîëàãàåòñÿ, ÷òî âîçáóæäàåìîå ñî�ñòîÿíèå õàðàêòåðèçóåòñÿ ÷åòêî âûðàæåííîé êîëå-áàòåëüíî-âðàùàòåëüíîé ñòðóêòóðîé. Âðàùàòåëüíàÿïîñòîÿííàÿ B íèçêîýíåðãåòè÷åñêèõ âîçáóæäåííûõñîñòîÿíèé áîëüøèíñòâà ìîëåêóë (NO, CO è ò. ä.) ñî�èçìåðèìà ñ âåëè÷èíîé B â îñíîâíîì ýëåêòðîííîì ñî�ñòîÿíèè. Ïîýòîìó ýíåðãåòè÷åñêè îñíîâíîå è âîçáóæ�äåííîå âðàùàòåëüíûå ñîñòîÿíèÿ ìîãóò áûòü äîñòà�òî÷íî õîðîøî ðàçäåëåíû (BJ > �). Èñõîäíîìó âðà�ùàòåëüíîìó ñîñòîÿíèþ ñ ýíåðãèåé E0JM ïðèïèñûâà�åòñÿ óãëîâîé ìîìåíò J � 1 è ïðîåêöèèM íà íàïðàâ�ëåíèÿ âåêòîðà f ïîëÿðèçàöèè âíåøíåãî èçëó÷åíèÿ.Â ïðîöåññå ïðÿìîãî ïåðåõîäà J;M ! J � 1;M âåëè�÷èíàM ÿâëÿåòñÿ ñîõðàíÿþùåéñÿ. Èíòåðåñíî ïðîñëå�äèòü çàâèñèìîñòü âîçáóæäàåìûõ (çà ñ÷åò äèïîëüíî�ãî ïåðåõîäà) ñîñòîÿíèé îò M íà �îíå ðàâíîìåðíîãî471
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�èñ. 4. Õàðàêòåðíûå ðàñïðåäåëåíèÿ ýëåêòðîí-íî-âîçáóæäåííûõ ìîëåêóë NO ïî ïðîåêöèÿìM âðà-ùàòåëüíîãî óãëîâîãî ìîìåíòà äëÿ ðàçëè÷íûõ õà-ðàêòåðèñòèê âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíîãî èìïóëüñàïðè J = 10: à � íóëåâîé äå�åêò ðåçîíàíñà, �îðìó-ëà (35) ïðè VJ0t0 = 15; á � �� VJ0, �îðìóëà (36)ïðè 2�k V 2J0=�2 = 0:3ïî M ðàñïðåäåëåíèÿ â èñõîäíûõ âðàùàòåëüíûõ ñî�ñòîÿíèÿõ ìîëåêóëû, ó÷èòûâàÿ, ÷òî [20℄VJM;J�1;M = VJ0r1� M2J2 ;ãäå VJ0 = 12(f �D)J0;J�1;0� ïîëåâîå âçàèìîäåéñòâèå ðåçîíèðóþùèõ ñîñòîÿíèéïðè M = 0.Ïðè íóëåâîì äå�åêòå ðåçîíàíñà � = 0 äëÿW (J;M) èìååò ìåñòî ñëåäóþùàÿ çàâèñèìîñòü:W (J;M) = sin2 VJ0r1� M2J2 t0! : (35)

Â äðóãîì ïðåäåëüíîì ñëó÷àå � � jVJ0j, ïðåä�ñòàâëÿÿ 
 â âèäå 
 = 12�+ V 2JM� ;è ïðè ñïåöèàëüíîì ïîäáîðå äëèòåëüíîñòè t0 ëàçåð�íîãî èìïóëüñà, òàêîãî ÷òî t0 = 2�k=�, ãäå k öåëîå÷èñëî, ïîëó÷àåìW = V 2JM
2 sin2 V 2JM t0� //r1� M2J2 sin2 �2�kV 2J0�2 �1� M2J2 �� : (36)Ïîýòîìó ïðè ðàçëè÷íûõ çíà÷åíèÿõ âåëè÷èí VJ0 è t0âîçíèêàþò ðàçëè÷íûå ðàñïðåäåëåíèÿ âåðîÿòíîñòåéâîçáóæäåíèÿ îò M , ïðè÷åì ýòè ðàñïðåäåëåíèÿ ìî�ãóò âàðüèðîâàòüñÿ â äîñòàòî÷íî øèðîêèõ ïðåäåëàõ.Äëÿ ðàññìîòðåííîãî âûøå ïðîöåññà ïðèíöèïèàëü�íîå çíà÷åíèå èìååò òîò �àêò, ÷òî â íåì âûäåëÿþòñÿýíåðãåòè÷åñêèå íåðàçëè÷èìûå ñîñòîÿíèÿ.Íà ðèñ. 4 èçîáðàæåíû õàðàêòåðíûå ðàñïðåäåëå�íèÿ ýëåêòðîííî-âîçáóæäåííûõ ìîëåêóë ïî ïðîåêöè�ÿì M âðàùàòåëüíîãî óãëîâîãî ìîìåíòà äëÿ ðàçëè÷�íûõ ïàðàìåòðîâ âîçáóæäàþùåãî ëàçåðíîãî èìïóëü�ñà. 6. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÍàñòîÿùàÿ ðàáîòà âûïîëíåíà â ðàìêàõ îáùåéïðîãðàììû èññëåäîâàíèé ïî ïðîáëåìå �îðìèðîâà�íèÿ âûñîêîâîçáóæäåííûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèéàòîìîâ è ìîëåêóë ïîä äåéñòâèåì ëàçåðíîãî èçëó÷å�íèÿ. �àññìîòðåíèå îñíîâûâàåòñÿ íà äîñòàòî÷íî ðàñ�ïðîñòðàíåííûõ óïðîùåíèÿõ �îðìû èìïóëüñà, ïðåä�ïîëàãàþùèõ ìãíîâåííîå âêëþ÷åíèå è âûêëþ÷åíèåïåðèîäè÷åñêîãî âî âðåìåíè âîçìóùåíèÿ. Îäíàêî èâ ýòîì ïðèáëèæåíèè âîçíèêàåò íåîáõîäèìîñòü â íî�âûõ ïîäõîäàõ ê ýòîé âàæíîé â ïðàêòè÷åñêîì îòíîøå�íèè ïðîáëåìå èç-çà ñëîæíîñòè òðàäèöèîííîãî àíàëè�çà ìíîãîóðîâíåâûõ ñèñòåì.Íàìè ïîêàçàíî, ÷òî ðàññìàòðèâàåìàÿ çàäà÷à ñâî�äèòñÿ ê îïðåäåëåíèþ ïîëîæåíèÿ è øèðèí óðîâíåéèññëåäóåìîé ñèñòåìû â ïîëå ìîíîõðîìàòè÷åñêîãî ëà�çåðíîãî èçëó÷åíèÿ òîé æå ÷àñòîòû è íàïðÿæåííî�ñòè, êîòîðûå èñïîëüçóþòñÿ â èìïóëüñíîì ðåæèìå.Ïîýòîìó çäåñü âìåñòî ïðÿìîãî ðåøåíèÿ íåñòàöèî�íàðíîãî óðàâíåíèÿØðåäèíãåðà ìîæåò ïðèìåíÿòüñÿñòàöèîíàðíûé ìåòîä ìàòðèöû ðàäèàöèîííûõ ñòîëê�íîâåíèé [14�16℄. Â ñòàöèîíàðíîé �îðìóëèðîâêå ìíî�ãèå èññëåäîâàíèÿ óæå âûïîëíåíû [21℄ è èõ ðåçóëü�òàòû ìîãóò íàïðÿìóþ èñïîëüçîâàòüñÿ â çàäà÷àõ îá472



ÆÝÒÔ, òîì 123, âûï. 3, 2003 Âîçáóæäåíèå ðèäáåðãîâñêèõ ñîñòîÿíèé àòîìîâ : : :èìïóëüñíîì âîçáóæäåíèè ñëîæíûõ (ïî ñðàâíåíèþ ñðàíåå èçó÷åííûìè) êâàíòîâûõ ñèñòåì. Ïðè ýòîì ìî�æåò ó÷èòûâàòüñÿ âëèÿíèå èîííîãî îñòîâà è åãî ñëîæ�íàÿ êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíàÿ ñòðóêòóðà â ìîëå�êóëàõ, ïðèâîäÿùàÿ ê ðàçëè÷íûì �îðìàì (â ðàç�ëè÷íûõ îáëàñòÿõ ñïåêòðà) íåàäèàáàòè÷åñêîé ñâÿçèýëåêòðîííîãî è ÿäåðíîãî äâèæåíèé. Â èíòåãðàëüíîé�îðìóëèðîâêå ìåòîä ìàòðèöû ðàäèàöèîííûõ ñòîëê�íîâåíèé ñâîäèò çàäà÷ó ê ðåøåíèþ òðàíñöåíäåíòíûõóðàâíåíèé, êîòîðûå ïðè íå ñëèøêîì âûñîêèõ íàïðÿ�æåííîñòÿõ ïîëÿ (ñì. óñëîâèå (6)) ðåøàþòñÿ â äâàýòàïà. Ñíà÷àëà â ïðåíåáðåæåíèè óøèðåíèåì óðîâ�íåé íàõîäèòñÿ èõ ïîëîæåíèå. Çàòåì èç òåõ æå óðàâ�íåíèé âûâîäÿòñÿ àíàëèòè÷åñêèå �îðìóëû, óñòàíàâ�ëèâàþùèå ñâÿçü øèðèí óðîâíåé ñ èõ ïîëîæåíèåìâíóòðè õàðàêòåðíûõ ðèäáåðãîâñêèõ èíòåðâàëîâ.Ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû äåìîíñòðèðóþò âîçìîæ�íîñòü ñòàáèëèçàöèè îòäåëüíûõ ðèäáåðãîâñêèõ ñîñ-òîÿíèé èëè ãðóïï ñîñòîÿíèé â ñîîòâåòñòâèè ñ ïðåä�ñêàçàíèÿìè ìíîãî÷èñëåííûõ ðàáîò, ïîñâÿùåííûõýòîé òåìàòèêå äëÿ áîëåå ïðîñòûõ ñëó÷àåâ. Â íàñ-òîÿùåé ðàáîòå ý��åêò ñòàáèëèçàöèè ïðîäåìîíñòðè�ðîâàí òàêæå íà îñîáåííîñòÿõ ïîâåäåíèÿ ðèäáåðãîâ�ñêèõ âîëíîâûõ ïàêåòîâ.Â çàêëþ÷åíèå îòìåòèì, ÷òî ïðåíåáðåæåíèå â ðàñ�ñìàòðèâàåìîé ìîäåëè êîíå÷íûì íàðàñòàíèåì è ñïà�äîì �ðîíòà ëàçåðíîãî èìïóëüñà ìîæåò ïðèâåñòèê íåêîòîðûì ïîãðåøíîñòÿì â ïîëó÷åííûõ ðåçóëü�òàòàõ. Åñëè, îäíàêî, õàðàêòåðíîå âðåìÿ � íàðàñòà�íèÿ�ñïàäà èìïóëüñà óäîâëåòâîðÿåò óñëîâèþjV0nj � � 1;ýòîò ý��åêò ìîæåò áûòü ó÷òåí ïî òåîðèè âîçìó�ùåíèé è íå ïðèíöèïèàëåí îòíîñèòåëüíî îñíîâíûõâûâîäîâ è ðåçóëüòàòîâ íàñòîÿùåé ðàáîòû.Àâòîðû ïðèçíàòåëüíû �. Â. �îëóáêîâó çà ïîëåç�íûå îáñóæäåíèÿ.ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. Í. Òðþáåëå, À. Õ. Çèâåéë, ÓÔÍ 161, 69 (1991).
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