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WSTEP

W ostatnich latach daje si¢ zauwazyé ponowne zainteresowanie zjawiskiem fluores-
cencji rezonansowej, po raz pierwszy rozwazanej przez Weisskopfa [1] (takze Heitlera
[2]). Spektralne charakterystyki §wiatla emitowanego (rozproszonego) przez uklady dwu-
poziomowe bedace w rezonansie z silnym polem elektromagnetycznym byly przedmiotem
dyskusji w wielu pracach [3-9]. Przejécia wymuszone byly dyskutowane na gruncie
elektrodynamiki kwantowej przez Changa i Stehle’a [10]. Bardziej ogdlna koncepcja
stanéw quasienergetycznych rozwazana byla przez Zeldovicha [11]. Jak pokazano
w [3 - 9], w widmie §wiatta emitowanego przez uktad dwupoziomowy bedacy w rezonansie
z silnym polem elektromagnetycznym wystepuja trzy linie, ktre sa wynikiem rozszcze-
pienia kazdego poziomu atomowego w silnym polu elektromagnetycznym na dwa pod-
poziomy (efekt Starka w zmiennym polu, patrz [12]). Pokazano takze [9, 11], Zze oprécz

Rys. 1. Mechanizm generacji drugiej harmo-
‘ nicznej rozwazany w [13]: a) uklad w nieo-
A becnosci pola, b) uklad w jednofotonowo-
P -rezonansowym polu, ¢) mozliwe przejicia

[} i
Hooty A | gy 52@ prowadzace do generacji drugiej harmonicznep
Ha T — Fig. 1. Mécanisme de génération du deuxiéme
> —— 14 ] i harmonique considéré en Réf [13]: a) le sys-
0 | f ] 0y w tétme en l'absence de champ, b) le systéme

[
I——x1z | dans un champ en résonance uni-photonique,
o c) transitions qui conduisent & la génération

bi-harmonique

czgstosci podstawowej moga wystapi¢ wyzsze nieparzyste harmoniki ze swoimi satelitami.
Niedawno Ajai i Prakash [13] rozwazali réwniez mozliwo§¢ generacji drugiej harmo-
nicznej w takim ukladzie. Zaproponowany przez nich mechanizm wytwarzania fotonéw
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0 czgstosei 2w pokazany jest schematycznie na rysunku 1. Przedyskutowane zostaty réw-
niez niektdre efekty (nasycenie,:Wymuszona przzzroczysto$é, dwuharmoniczna nadpro-
mienistos¢) zwigzane z oddziatywaniem pola z ukiadem materialnym w przypadku rezo-
nansu dwufotonowego [14-17].

Niniejsza praca dotyczy zagadnienia dwuharmonicznego rozpraszania $wiatta przez
uklad materialny bgdacy w rezonansie dwufotonowym z polem elektromagnetycznym
silnej wigzki Swiatla. Jak pokazemy nizgj, takze w tym przypadku, kiedy energia dwézch
fotonéw wiazki padajacej jest w przyblizeniu rowaa enzrgii przzjszia atomowsgo, 20~
~w,, mamy do czynienia z rozszczepieniem porziomdw atomowych na dwa prdpoziomy.

e He Rys. 2. M:chanizm rozpraszania rozwvazainy w nl-
l niejszzj prazy: a) uktad w nizab:3n331 pola, b)
i uktad w dwafotondwo-rezonansowym polu, ¢
! i mozliw: przzjszia prowadzizz do rozpraszania
| dwvuaharmonicznzgd

| Fig. 2. Mécanisms de diffusion luminzusz consi-
5 ! ! déré dans c2 travail: a) Iz systdm: en Pabsznzz d2
]

i

1

T

champ, b) 1e syst&m: dans un cham) en résran::
bi-photoniquz, ¢) transitions conduaisant 4 [a dif-
fusion du deaxidém: harmoniquz

Powinno to prowadzi¢ do pojawienia si¢ w widmie $wiatta emitowanego przez taki uktad
trzech odrgbnych linii o czgstosciach 2w oraz 2w 4, gdzie J jest zaleznym od intensyw-
nosci wiagzki rozszczepieniem poziomdw. M:chanizm tego procesu przedstawiony jest
schematycznie na rysunku 2. Sktadowa o czg3tossi 2w, kidra nie zalezy od obsadzen po-
ziomOw atomowych mozZe by¢ interpretowana jako rozproszenie hyparrejlejowskie. Teoria
tego zjawiska dla gazéw molekularnych podana zostala przez Kielicha [18 -20].

W pracy tej obliczono prawodpodobizistwa przzj§é na jedaostke czasu, kidre wiaza
si¢ W prosty spaséb z przekrojami czyanymi na rozpraszanie, dla paszezegdlnych sktado-
wych trypletu zakladajac, ze tylko dwa poziomy uktadu leza w poblizu rezonansu dwu-
fotonowego. Zatozono, 2z ukiad nie posiada Srodka symaztrii. MoZe nim wiec byé mole-
kufa lub krysztat. W rozwazaniach zostaly zaniedbane przesunigcia poziomdw typu Lamba
i Starka oraz ich skoficzona s7erokosg.

HAMILTONIAN UKEADU

. Hamiltonian uktadu bgdziemy przyjmowali w postaci:
. U H=Hg+H,+H), )
gdzie ; :
Hp=)Y hw,a; a, )
k
opisuje swobodng pole promieniowania;

Hy=hoS’ o 3
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opisuje uklad materialny, przy zaloZeniu, ze w trakcie oddziatywania zmieniajq si¢ w spo-~
s6b znaczacy liczby obsadzef tylko dwéch poziomow tegoz ukladu; w,, jest czgstoscia
przejécia pomiedzy tymi poziomami, za$§ S? jest skladowa zetowai dperatora spinu energe-
tycznego. Hamiltonian oddzialywania ukiadu materialnego z polem sklada si¢ z dwdch
czesci:

H;=H,+H,, (4)

gdzie .
H =h(71(2)a2S+ +11(2)*a+25'_), ' (5)

Hz—Z h(na ST +ni%ag S ) (6)

Roéwnanie (5) opisuje oddzialywanie uktadu materialnego z silng dwufotonowo-rezonan-
sowa wigzka $wiatla, a réwnanie (6) — slabe oddzialywanie z polem, prowadzace do
pojawienia si¢ $wiatla rozproszonego w kierunkach réznych od kierunku propagacji
wiazki padajacej (prim przy znaku sumy oznacza, ze z sumowania wykluczamy wiazke
padajaca). S* i S” sa operatorami podwyZszania i obnizania energii ukiadu material-
nego, spelniajagcymi reguly komutacji:

[S*,S"]=25, [S§°,8%¥]=+S*%, Q)

za§ a; i @, — operatorami kreacji i anihilacji fotonu w k-tym modzie. Stale sprz¢zenia

7 i 7\ w naszym przypadku sa opisane wyraZeniami:
’1(2)= _27t_a) gi2kr l Z, (i £) (i €) - (8)
4 h i Wy— w0
oraz ,
2nan\t
n =i (-7k> (), - ®

gdzie p;, py i p, sa elementami macierzowymi przejé¢ typu dipolowego elektrycznego;:
£ 1 g, sa wektorami polaryzacji wiazki padajgcej i rozproszonej; w jest czgstoScig wigzki
padajacej, a r — polozeniem $rodka masy ukiadu materialnego. Sumowanie w réwnaniu
(8) przebiega po wszystkich stanach réznych od |1 i [u). Jest to w istocie niekonsekwencja
naszego modelu, Ze oprécz rozwazanych dwdch poziomdéw przyjmujemy istnienie takze
innych poziomdw, co zapewnia nieznikanie stalej sprzgzenia, 7®. Warto jednak zauwazy¢,
ze przy uwzglednieniu wyrazu diamagnetycznego w hamiltonianie oddziatywania mozliwe
sa beposrednie przejécia dwufotonowe u«! (patrz np. [21] oraz prace tam cytowane),
i wtedy stala sprzezenia 5'®) bedzie rézna od zera nawet w przypadku Scisle dwupozio-
mowym. Jednak rozwazania tutaj prezentowane moga by¢ prowadzone bez odniesienia
do jakiej§ szczegdlnej postaci ‘¥ i 5ib).

W hamiltonianach (5) i (6) opuscilismy szybko oscylujace czlony przyjmujac, jak sig
to zwykle czyni w optyce kwantowej, tzw. przyblizenie fali o kolowej polaryzacji (rotating
wave approximation). Wplyw czlondéw oscylujacych byt dyskutowany ostatnio przez
Agarwala [22] 1 Wallsa [23].

Jezeli wigzka padajaca jest w stanie koherentnym [24], ajap=a|«), to hamiltonian
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H, mozna sprowadzi¢ do postaci:
H,=h(nPa’e"?*'S* +h.c.), (52)

gdzie o jest liczba (zespolona), a nie operatorem.

EWOLUCJA UKEADU W CZASIE

Stosujac wzory (1) - (6) mozna otrzymaé réwnania opisujace ewolucje czasowa stanu
kwantowego dyskutowanego ukladu. Uczynimy to w dwdch etapach:

I) najpierw opiszemy ewolucje ukladu materialnego w obecnosci przytozonego pola
Zewnetrznego (na tym etapie zaniedbujemy oddzialywanie H),

II) nastepnie podamy opis czasowej ewolucji peinego ukladu.

Przyjmijmy (przypadek I), ze oddziatywanie H;, w postaci (5a), zostalo wlaczone
w chwili 7=0. Stan ukladu w chwili ¢ po wlaczeniu oddzialywania bedzie opisywany
przez ‘

lo(t)>=exp [—%HA t] Ulo ), an
gdzie U=U (¢, 0) spetnia réwnanie: |
if %=H§“‘U. ' ' (11)
Hivt = gloutS, o iouIS® _ j (nDoe 1S + (Mg ) (12)

jest hamiltonianem H; w obrazie oddzialywania, za$
A=20—-w,. ' (13)
W przyjetym dwupozidmowym przyblizeniu z (11) i (12) otrzymujemy uklad'sprzq-

Zonych réwnat rézniczkowych pierwszego rzgdu dla elementéw macierzowych operatora
ewolucji U, ktdrego rozwigzaniami, przy warunku poczatkowym U=1 dla ¢=0, sa:

1 , ;
Un=7; [(6—A)e HOT D 1 (5+4)e 4],

. (2)% %2 ,
=7 pa—ti-d)_  Fi(3+a)y
Uul 5 [C (4] ] s (14)
Un:U:u, U“l=—U:‘,
gdzie : ; |
5=\/Az+4|11(2)oc2|2- (15)

Wstawiajac rozwiazania (14) do (10) oraz przyjmujac, Ze stan poczatkowy ukiadu jest
liniowa kombinacja standéw |u> i |l>, z amplitudami odpowiednio b, i b;, pomnoZong
przez stan kwantowy pola («) dla modu padajacego i-|vac) dla pozostalych modéw),
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otrzymamy ewolucje stanu ukladu materialnego w obecnoséci dwufotonowo-rezonanso-
wego pola zewnetrznego:

|¢(t)>=% {[3(6—-4) b,+1Pe? bz] e—*i(2w+6)tlu>

+[3(5+4) b,—1Pa? bJeH 3o~y
+ [’7(2)*d*2b"+%(5 +4) bl] eii(lm—a)g|l>
+[—n®*a*2b,+4(6—4) b] TN (16)

Z (16) wynika, ze kazdy z poziom6éw ukladu materialnego w przylozonym zewngtrznym
polu_elektromagnetycznym rozszczepia si¢ na dwa podpoziomy, oddalone od siebie 0 &
‘w skali czestofci. Dublety tego typu w przypadku rezonansu jednofotonowego byly sze-
roko dyskutowane w literaturze [3-9, 11]. W dyskutowanym przez nas przypadku re-
zonansu dwufotonowego, rozszczepienie d, dane réwnaniem (15), zalezy silniej od inten-
sywnosci §wiatta’ padajacego niz w przypadku rezonansu jednofotonowego. Jest ono
funkcja I2, a nie I. Przejécia kwantowe pomigdzy skladowymi dubletéw (16) prowadza do
pojawienia si¢ w $wietle rozproszonym trzech odr@bnych linii o czestoéciach 2w (roz-
praszanie dwufotonowe [18]) oraz 2w +4.

Aby obliczy¢ prawdopodobienistwa przejs¢ dla poszczegdlnych linii, rozwazymy ewo-
lucje czasowa petnego ukladu (przypadek II), z uwzglgdnieniem hamiltonianu H,, danego
réwnaniem (6). Stan pelnego uktadu w chwili ¢ bedzie opisany wektorem:

lw (1)) =exp [——;— H, t] UV|e(0)), a7

gdzie U jak poprzednio spelnia réwnanie (11), za§ ¥V — réwnanie:

. dV int
ih Q—t:=H2 v, (18)

z hamiltonianem
Hmt__ U + m),,,tS’H2 e —iw..ztSlU . (19)

Korzystajac z rozwigzan (14) dla elementéw macierzowych operatora U oraz hamilto-
nianu (19), mozemy z (18) otrzyma¢é ukltad réwnan dla elementéw macierzowych opera-
tora V. Rozwiazujac uzyskane w ten sposéb réwnania metoda perturbacyjng, przy wa-
runku poczatkowym V=1 dla #=0, otrzymujemy dla elementéw macierzowych opera-
tora V wyrazenia:

’ ak+’1l£1)*n(2) ‘2
Vuu=; 57— O Df(@—20-8)+ 4f(w,~ 20)— 1+ ) f (0~ 20+ )],
(20a)

Vll"" - mu ‘ (20b)
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+  (1)%

Vum =2 20 6= ) (= 20-0)= 2 O [f (o200
d

+3(6+4)*f (w0, — 20+ )], (20¢c)

+(1)%,(2)2,4

Vum 3 2 [ fou=20-8)=2f (@~ 20)+f (@20 +3)], 209)
gdzie
(o= o) __
formo)= ey
wk —Q

Wstawiajac wyrazenia (20) do réwnania (17) otrzymuje si¢ wektor stanu ]y/(t)>, pelnego
ukladu w dowolnej chwili czasu z. Ze wzgledu na wlasnosci funkcji f(x), danej réwnaniem
(21), ktéra posiada wyrazne maksimum dla x=0 oraz dazy do zera dla x lezacego daleko
od zera, z réwnan (20) wynika, ze w $wietle rozproszonym pojawiajq si¢ trzy linie o czg-
stosciach 2w i 2w+d. W dalszej czesci pracy obliczone zostang prawdopodobienstwa,
na jednostke czasu, przej§¢ dla kazdej z tych linii.

PRAWDOPODOBIENSTWA PRZEJSC

Prawdopodobiefistwo, na jednostke czasu, tego Ze w modzie o wektorze propagacji
k pojawi si¢ foton, niezaleZnie od tego W jakim stanie znajdzie si¢ uklad materialny, dane
jest wyrazeniem: ‘

; .
W=—d—t [I(u; 1k1‘//(t)>l2+ I<t; lk“/’(t»m’ @2

gdzie |u; 1,> oznacza, ze ukiad materialny znajduje si¢ w stanie |u) i W k-tym modzie
pola znajduje si¢ jeden foton, za$ |y1(t)) dane jest przez wyrazenie (17) z uwzglednieniem
(14) i (20). Dokonujac w (22) zamiany

|f(x)? > 2mt6(x)? (23)

L 3
Zk("')_’<ﬁ> J(...)wﬁdwkdg, , (24)

(gdzie 8(x) jest funkcja delta Diraca, a dQ jest elementem kata brylowego), otrzymujemy
dla prawdopodobienstw emisji fotonu w element kata brytlowego d@, dla poszezegdlnych
linii wyraZenia:
dw(2w) |n®)?|e)*L’
dQ  4nics?

- A\273
dw(Qo+8) (BFAPL 2 Jlfh‘:‘)lzw

2 .
Py j |n£ ook 8 (e~ 200) e, (25)

X

dQ  321%c%8° &y

2L +4)|b.>+GF A|b,|*]8 (0~ Q0 3)) dog.
(26)
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Przy czym [b,|? i |b,|* wystepujace w réwnaniu (26), oznaczaja poczatkowe prawdopodo-
bienstwa obsadzenia stanéw |l> i |u>. Sumowanie w réwnaniach (25) i (26) przebiega po
dwéch mozliwych polaryzacjach fotonu. Wstawiajac do (25) i (26) wyraZenia (8) i (9),
wykonujac catkowanie po w; i sumowanie po polaryzacjach otrzymujemy:

d 2 275 2w 312 1 !ui' £ i’ 2 2 2;
W( CO) (3 5)2 i zi ’ (; ")(u 1 8) [luulIZ . qul. n, ] , ( )
W(dwsz— ) ( ;67t)hc(3 53 ) I (6+A)lbll2+(5+A)lbu|2] []“ullz lp"l .nl2] 4 ( )

gdzie n=k/]k| jest wektorem jednostkowym w kierunku rozchodzenia, sie wiazki roz-
proszonej, a
cholx|?

I= I (29)

jest intensywnoscia wiazki padajacej. Catkujac Wyraieﬁa 27) i (28) po pelnym kacie
brylowym, otrzymamy calkowite prawdopodobiefistwa, na jednostk¢ czasu, emisji fotonu
o danej czestosci:

_168°Qo)’ 1% L, (e e) (e e)| '
W) = Il Y =) 0
20+6)* (6 F 4)?
w(zwia)=(i——6h)ca%’_) > [ £ D)|b,)> +GF A)|b,J ] (31)

Jezeli nie ma sprzgzenia pomigdzy ukladem materialnym i polem zewnetrznym (=0,
d=A), to rézne od zera moze by¢ tylko prawdopodobienstwo:

4‘wul I B l 2
3hc?

w20 —38)=w(w,)= (B2 (32)

ktére opisuje zjawisko emisji spontanicznej ze stanu |u> do |I> ukiadu materialnego.
JeZeli Ib“|=1 réwnanie (32) przechodzi w znany wspélczynnik Einsteina dla emisji spon-
tanicznej. Wyrazenie (30) nie zalezy od poczatkowych obsadzen poziomdéw ukladu i moze
by¢ interpretowane jako rozpraszanie dwuharmoniczne lub hyperrejlejowskie [18 - 20].
Prawdopodobienistwa przejéé dla linii bocznych, dane przez (31), zaleza od obsadzen
pozioméw |b|? i |b,|? w chwili #=0. Dla malych intensywnosci wiazki padajacej w(2w+
+0)~0, za§ w(2w—39)#0 nawet dla I=0, o ile |b,|25£0. Tak wiec w przypadku matych
intensywnoéci widmo $wiatla rozproszonego powinno byé asymetryczne. Natomiast
w przypadku duzych intensywnosci, takich ze 2[7‘?| |«|>>>4, 622[n®| |¢|* otrzymujemy:

(2w)3|lluz|2 , (33)

w(w+d8)=iw(Qw)= o

niezaleznie od poczatkowych obsadzeni poziomdw i widmo staje si¢ symetryczne, podobnie
jak w przypadku rezonansu jednofotonowego [3 - 9].
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Obliczone tutaj prawdopodobiefistwa sa W prosty sposéb zwiazane z catkowitymi
przekrojami czynnymi na rozpraszanie z czgstosciami ,:

h
;a(a)p)=—1(£ w(w,). (34)

UWAGI KONCOWE

W pracy niniejszej wykazano, ze jezeli zewngtrzne pole padajace na uklad kwantowy
ma czestodé taka, ze 20~ w, to w Swietle emitowanym przez ten uklad pojawia si¢
trzy odrebne linie o czgstociach 2w oraz 2w +d. Istnieje wigc podobiefistwo charaktery-
stycznych cech widma $wiatla rozproszonego przez ukiad bedacy w rezonansie dwu-
fotonowym z polem oraz przez uklad jednofotonowo-rezonansowy. Jednak rozszczepie-
nie pozioméw & w przypadku rezonansu dwufotonowego, jest funkcja I?, a nie /, jak
w przypadku rezonansu jednofotonowego. Inny jest takze mechanizm wytwarzania fo-
tonéw o czgstosci 2w, niZ rozwaZany przez Ajai i Prakasha [13] mechanizm prowadza-
cy do generacji drugiej harmonicznej (dla poréwnania patrz rys. 1 i 2). PoniewaZ inten-
sywnoéci wigzki §wiatla moga obecnie osiagaé wartoéci rzedu 1020 erg/cm?s, to rozwazane
przez nas rozszczepienie 6 moze dochodzié do 10*3 s~ i jezeli 4 jest rzedu 10%s—1, to
2 |7@| |a|?>4, i prawdopodobiefistwa przejs¢ dane sa wtedy réwnaniem (33). Dia linii
centralnej prawdopodobiefistwo to jest w takim przypadku réwne 1 wspdlezynnika Ein-
steina dla emisji spontanicznej. Efekt powinien wigc by¢ tatwy do zaobserwowania w tych
samych materiatach, w ktérych zaobserwowano absorpcje dwufotonows.

Rozwazania powyZsze bazowaly na przyblizeniu dwupoziomowym, chociaz do stalej
sprzezenia n® wehodza inne niz |u) i |1 stany uktadu, ktérych obsadzenia beda si¢ jednak
zmienialy nieznacznie w poréwnaniu z€ stanami bedgcymi w rezonansie z polem. Stata
sprzgzenia 7 moze by¢ rézna od zera nawet w przypadku §cisle dwupoziomowym,
o ile w hamiltonianie oddzialywania uwzglednimy wyraz A-A prowadzacy do bezposred-
nich przejé¢ dwufotonowych pomigdzy rozwazanymi poziomami [21]. Je§li rozszerzymy
definicje statej sprzezenia n{ danej réwnaniem (9), tak aby uwzgledni¢ przejscia typu
kwadrupolowego elektrycznego oraz dipolowego magnetycznego [21], zbedne staje sig
takze zalozenie braku $rodka symetrii w rozwazanym ukladzie. Rozpraszanie dwuhar-
moniczne moze wiec zachodzié takze na atomach bedacych w stanie podstawowym [25].

Instytut Fizyki
Uniwersytet im. A. Mickiewicza
" Poznah
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R. TANAS, S. KIELICH

DIFFUSION LUMINEUSE BI-HARMONIQUE DANS UN SYSTEME A DEUX NIVEAUX EN
RESONANCE BI-PHOTONIQUE AVEC LE CHAMP ELECTROMAGNETIQUE

Résumé

On considére I'interaction entre un faisceau lumineux trés intense et un systéme a deux niveaux,
dont la séparation est égale & I’énergie de deux photons du faisceau. Dans ce cas, chacun des deux
niveaux du systéme se dédouble en sous-niveaux dont la séparation § est fonction du carré de l'inten-
sité du faisceau (Equation 15) ce qui fait apparaitre, dans le spectre de la lumiére diffusée, trois raies:
une raie centrale de fréquence 2w et deux satellites 2w+ 8. Le mécanisme du processus est illustré en
Fig. 2; par contre, la Fig. 1 montre celui de génération bi-harmonique considéré en Réf. [13].

En ayant recours au formalisme de "opérateur d’évolution-temps, on calcule, dans I’approximation
de deux niveaux, les probabilités de transition par unité de temps pour les différents composants du
triplet (Equations 27, 28 et 30, 31). La raie centrale 2, dont I'intensité ne dépend pas des chiffres de
populations initiaux des niveaux, peut &tre interprétée comme diffusion hyper-Rayleighienne. Les
intensités des satellites dépendent généralement des chiffres de population initiaux ainsi que de I'in-
tensité du faisceau. Si, toutefois, celle-ci devient suffisamment grande, les intensités des deux satellites
deviennent égales 1*une 4 I’autre et égales & 1/2 de celle de la raie centrale (Equation 33). Avec les fais-
ceaux lumineux actuellement disponibles, 'effet considéré pourra étre observé dans les substances pour
lesquelles on a. réussi & observer 'absorption bi-photonique.
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