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WSTEP

¥ ostatnich latach narasta zainteresowanie badariami kwaniowych i
stochastycznych wlasnotci pdl elektioragnetycznych /1=5/. 5zczépdluie
wiele uwagi poswieca sie badaniom mozliwoici wytwarzania standw kwanto-
" 'wych pola, ktore przejawiajs si¢ w procesie rozgrupowania fotondw (anty-

korelacja lub. antidbunching). Zjawisko antykoreiacjl fotondw ckazujgce
Jednoznacznle kwantowg nature swiatla obserwowano Zotycaczaz jedynie w
- proceaie fluorescencji rezonsnsowej /6,7/. fiykonanc riunie? rrdbe ekspe~
rymentu eymulécyanego /8/ potulerdzajacegze teoretyczne sugestie o anty-
‘korelacji fotonow w zjawisku generacji drugisJ§ harmoniczne J. ~oniewas
fundsrentalng sprawg cla wytwarzania kwantowych standéw pola jest oprécz
skwantonania pola promieniowania, nieliniowy charakter oddzialywania
dwiastle s materiy, przeto efekt antykorelacji fotondw analizewano w roz-
maltych nieliniowych zjawiskach optycznych jak absorpcja wielofotonowa,
procesy parametryczne, generacja harmonicznych, samoindukowana ¢&wodjlom-
nofé optyczna, rozpraszanie Ramana etc. “iczne prace na ten temat zosta-
1y oméwione w kilku artykulach przeglgdowych /9-16/.
Cd kilku iat pojeswil sie nowy, atrakcyjny problem bazania mozliwosci
wytwarzania standw ¢ciesnionych pola promieniowania  (squeezed states),
" Stany takie charakteryzujs si¢ zmniejszeniem fluktuacji kwantowych w
Jednej ze skladowych pola kosztem wzrostu fluktuacjl w drugiej (nickonmu-
tujgcej) skladowej pola promieniowania. .fak nalezalo oczekiwaé, &cies~
niaznie standw kwantquch zacz¢to badat w optyce kwantowej najpierw w ta-
kich procesach w ktérych ma miejsce nieliniowy respons ukladu kwantowego
na sygnst pola. Teoretyczne przewidywania pokazuja, Ze Sciesnianie sta-
now kwantowych moZe wystspi¢ w nast¢pujacych nieliniowych procesach op=-
tyocznych: wzmocnieniu parametrycznym /17-20/ fluorescencji rezonansowej
/21-26/, mieszaniu czterech fal /27,28/, generacji harmonicznych /29-33/
propagacii twiatla w\oérodku ¢ samoindukowang nieliniowoscig optyczng
734/, oscylatorze anharmonicznym /35/, sbsorpcji wielofotonowej /36,377
oraz rogpraszaniu ramanowskim /38/,
© przeciwle’stwie do efektu antykcrelacyi fotondw, Scieénianie stanbtw
Jest efektem czulym ns faze pola /38/, ktérej fluktuscje mogg znscznie
zredukovas jege wartoici lub nawet go zbiszczyé /19/. Fomiar éciesniania
vola wyr:ga zutem wyec alnej techniki homodynowej pozwalajacej wyelimi-
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nowaé szumy oscylatora lokalmego /59-41/. Mimo rétnic Jakie dzielg anty-
korelacje fotonéw od Sciesniania standw pola, obydwa te procesy majy
Jedna ceche wspélng, mianowicie ich natura Jest czysto kwantowa i pola
wykazujace takie wiasnosci nie majg odpowiednikow w optyce klasyczne].
Oba te efekty mogq mieé wspblne obszary istnlenia, ale mogg wyatepowaé w
réinych obszarach niezaleinie od siebie /24/ lub w Ganym sjawisky moze
wystepowaé tylko jeden z nich., Poszczegélne nieliniowe zjawiska optyczne
B3 w mniejszym lub wiekszym stopniu czute na wystepowanie w nich antyko-
relacji fotonéw lub .Scieéniania standw pola, przy cz&m szczegdlng  role
odgrywa tutaj proces'samolndukowanej nieliniowoéci optycznej, ktéry mnze
wytworzyé prawie catkowite samosciesniente pola silnej wigzki Adwiatla
/34/. Réwniez bardzo interesujaca jest ewolucja w czasie efektu Bclef-
niania pola /39/. Zaproponowano réwnie nowe metody pomiaru standéw fcies-
nionych /40,41/, - .

W naszej pradi wyprowadzemy najpierw ogélne wyrazenia na efektywne
hamiltoniany oddzialywsnia rzedu 2 1 4 w reprezentacji koloweJ polaryza-
. ¢Ji pola. Hamiltoniany te zawierajs nie tylko.liniowe i nleliniowe ten-
sory podatnodci elektryczno-dipolowe, ale réwniez tensory podatnodci
elektryczno-magnityczne dipolowe, a takie elektryczne dipolowo-kwadrupo~
lowe i stosuje sle do dowolnego odrodka ze slabg dyspersjgq przestrzenng.
Tak okreslony hamiltonian pozwala na znaleziente éclstego rozwigzania
réwnania ruchu Heisenberga w poé%aqi operatora translacji pola promie=
niowania. W ten 8posdb pole fali dwietlnej po przejéciu nieliniowego
ofrodke doz¥aje zmiany fazy, ktéra zalesy od kata skrecenia plaszozyzny
polaryzacji silnego &wiatla sqmoindukujacego_w oérodku rotacje elipsy
polaryzacyi i nieliniowa zmiane aktywnodci optyczned /14b/, Wiadoiwym
celem pracy jest obliczenie odpowiednich obserwabli ° charakteryzujgeych
proces antygrupowania fotonéw oraz éclesniapis standw Swiatla przecho-
dzqcego przez nieliniowy oérodek aktywny optycznie.
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Wetmy pod uwage ukiad N mikroukiadéw (atomy, molekuty lub komérki
elementarne krysztaiu) znajdujgeych ei¢ w objetoscl V umieszczonej W po-
1lu elsktro-magnetycenyn wigzki dwietlnej z wektorem elekiryczaym i(?,t)
1 magnetycziym B(},6) panujacym w punkeie T & chwili t, Pelny hamilton-
ian. takiego ukiadu.ma standardowg postad:

HaHy+ Hy + Hp (1)

gdzie BN jest hamiltonienem ukladu N mikrouk}addw zasd Hp - hamiltonia~-
nem swobodnego pola promieniowania,

Nas interesuje wyraina postaé hamiltonianu KI okreslejgcego oddzialy-
wanie uktadu z polem promieniowania. Oddzialywanie to ma w ogdlnodci
charakter nieliniowy i zawiera wazystkie przejscia multipolowe ele&trycn—
ne i magnetyczne /42,45/, W nieliniowej optyce postugujemy si¢ dla pro-
stoty § wygody efektywnymi hamiltonisnami pddzialywania /44/, w ktérych
wystarczy uwzglednié wyrazy z doktadnoscia do czwartego rzedu wzgledem
nateseh pbl elektryeznych i magnetycznych /43,45/.

¥ niniejszej pracy zajmiemy sie tylko Skladnikami - hamiltonianu 04~
. dziatywania szaleinymi od parzystych poteg pélt

oo " ) .
By = 63+ u1{M 4 L, =:z_; P (2)
=4
Cgraniczajac si¢ do stabeJ dyspersji przestrzennej (co oznacza, %e

- ganiedbujemy wyzsze multipole /45/) moZemy napisaé dla przypadku N nie-
skorelowanych molekul /46/:

2 1
B < - B {oyym 505 Doggo Ba%emye (1) 3¢ Vi 5]
+Qug By By + Mgy By By h.c.} ' S (})
gdzie ggodnie z umowq Finsteina many sumowanle po powtarzajgcych sie

wskaZnikach tensorowych {,J,k.
¥ réwnaniu (3) tensor ransi 2, x4 okresla liniowg polaryzowalnoéé
elektryocznq molekucy wynikajqoq ¢ przejsé kwantowych dipol elektryczny=-



=dipol elektryczny. Podobnie pseudotensory rangl 23 ?13 i '/\«Id okres-
laja polaryzowalno&é odpowiednio ¢lekbtryczno-magnetyczng wynikajgca z
przejsé kwantowych dipol elektryczry-dipol magnetyczny i polaryzowalnosé
magnetyczno-elektryczng wyniksjacs z przejéé kwantowych dipol magnetycz-
ny-dipol elektryczny. Natomiast tersor rangi 3: ?i(dk) okresla liniowg
polaryzowalnoéé elektryczng wynikajacs z przejéé kwantowych dipol elek=-
tryczny—kwadiunol elektryczny /45/, za¢ ? 1K)§ = odwrotnie.

. ¥ tym samym przyblizeniu multi-olowym hamiltonian rzedu czwartego ma
postaé /43,45/:

- q’) - N o
s ’ﬂf[ Bigk BBy ()

+ ;' ['?i;sk(lm) EEE VaF1 * Pij(km)1 BaF gl VBB
+ Dygma Fil B PBEL * T(am) il vai)E:]Eknl]

* Ry BEES ¢+ Q1gnFiEBiEy

* Gy TBEEL ¢ Mg BESE ¢ h°°°]

gizie tensor»rangi “’Uljkl ckresla nieliniowa polaryzowalno$é elektryczng
dla czterokrotnych przeji¢ kwantowych dipolowo elekbrycznych.

Pseudotensory rangl 4: ?tl 210 Qijkl i didkl okreslajq nielinio-
wg polaryzowalnosé elektry(un0enagnetycznq dla prg/jéé kwantowych dipel
elektryczny-dipol magnetyczry i ‘wukrotnie dipel elektryczny zaf xljkl
okresla polaryzowalno5é magnetyczno-elektryczng dla przejsé - kwantowych
dipol magnetycazny-dipol elektryczny i dwukrotnie dipol elektryczny. Ten-
sor rangi S, Q im} 31 "okreéla nicliiniowg polaryzovalnoié  elektryczng
kwadrupolowy dla przejsc k.antowych rwadrupol elektryczny-dipol elekw
tryczny i évukrotnie dirol elektrycezn; /45/. Natomiast pozostale trzy
okrgélaja pdlaryzowalnoéci elﬁkﬁryczne cipolowe przy czym Qi(jm)kl dla
‘przejés kwantowych dipol elektryczny-kwacdrupol elektryczny 1 dwukrotnie
dipcl elektryczny, zas w pozostalych dwéch i -\ kwad-
rupol elektryczny wystapi odpowiednio na trzZ:gék?)izwart;gijk(i?éjscu.
Nawias pétokragly wydziela nam wskainiki odnoszyce sig do operatora
elektrycznego momentu kwadrupolowego,

¥ klasycznym przypadku wektor el-rtryczny pola mozemy rozdzielié na
dwie zespolone czgféci /1/:

B@o =T @ TG (5)

gdzie skladniki §(+)(?,t) i 3(')(3,t) zwigzane sa odpowiednio z  zalei-
nosciami czasowymi typu exp(-iwt) (cz¢stosci drgad kolowych «w dodat—
nie) OIP(ith) (czestoscli ujemne) oraz sa ze soba sprzezone AN )(?'t)=

l_ E("' (2, t)]

.



Poprzeczne pole elektryczne moze byé przedsta:ione w postaci superpd-
zycqi fal plaskicht

-, _.(+) i(Eo;-wkt)
B(T¢) = ;[E (k)e

- =
Y ~i(ker-w,t) .
+ E( )(k)e k ] ‘ (6)
Takl sam rozktad zachodzi dla wektora m.agnetycznegc- Po. g(?,t) gdzie
mamy relacje (uktad SI):

B{*) - TL‘ €13k &y z{*) (7

gdzie e‘i:jk Jest antysymetrycznym tensorem Levi~Civ':.a
Jak gwykle éwiatlo rozchodzi sie wzdius osi 2 ukl- k . tazjanskiego
X,Y,2 ¢« W dalszym clagu wygodnie .bedzie postuzy’ ~i¢ re.r.entacjg ko-
towg pola z wektorami jednostkowymi postaci (dia ken.c n.jx momentu  pe-
du):

\

(Xei?d) (8)

sl

°
t

gdzie 3+ odnosi sie do fali prawoskretn_i‘e sgola:-yzowarreg . as "_ do fali
lewoskre¢tnie spolaryzowanej, przy czym X 1 y sg wektorami 2 -nostkowymi
wzdiuz osi X 1 Y kartezjatiskiego ukladu wspbirzedr--h, zas L = {1,
Przyjmujgc, %e nasze mikrouklady sa swobodnie zori-ntosane w przes—
trzenl moZemy hamiltoniany (3) 1 (4] usrednié na ~zystkie  mesliwe
orientacje mikroukladéw. W tym przypadku wystepujace tam te 0Ty polery-
zowalnoscl w wyniku usrednienis staja sic inwarisntami ro jnymi /14b/:

Qogyly = dyy

<’71(3m)>g = (Mmyyly =© - (9
O3 = 98y . < Mgy = ASyy
gdzie o = mm/B. 0= 90(.0:. /3, A = AM/B ozZnacza ‘g :rednie .

polaryzowalnodci molekuly.,
% praypadku nieliniowyn mamy /14b/;

TP = 1 S5 S+ 8o Oy Sjy + 83 S, Sy (10)

gdzie

B4 = g"} [thﬁb = KocBa.B - taﬂﬂa‘v]



f=3p [~ Buasp * 4Bopan

~Boppo ]

1
05 = 30 ['3mfsa ~Oupoup * ‘*Ua/sna]

1 podobnie dla pseudotensoréw
nieliniowej polaryzowalnofeci dipolowo-kwadrupolowej mamy /14b/:

 Ngk(1m) )Q

4 5110 ‘ 91511

Oiger L Aygere

7 633 €am * N2 Sy Eqn

* 0305 Eynt My S €41m

* M5 85 Eyen * M6 Sy Eygn

(10a)

Dla

(1)

gdzie 5131: Jest antysymetrycznym tensorem Levi~Civitd, natomiast stale
Nqr Noreees Mg okvefla nastepujgce réwnanie maclerzowes

(7,) (3 -
ne -1 3
'?3 =ror5;[§6¢} 1 "1
1 30 -1 -
4

'15 1 \o

V‘Gl \o 1

1
-
3

-1
1

-1
-1

-1

1
0
-1
-1
3
-

o)
1
1

-1

-1

—

rG&b 555¢
‘Sccz Caso
Suds )
85 Exso
de' Cogd

?)

\63'6‘ 5«!503/

(11a)

Hamiltonian oddziatywania N mj.kroukladéw % polem promieniowania (6) roz-
chodzqoym sie w jednym kierunku (sumowanie w (6) ograniczamy do Jednego

k) moZna zapisa¢ w postaci (patrz Dodetek I):

Hy = 6{3) . m{*)

przy czym w przypadku identyéenych xni_kroukladéw ng) i H%‘” ¥ reprezen=
tacJi kolowej (8) sa okreslone nastepujacos

M) o I 4 3o 3 etz ]

i L

\
- % «f (5} - 52+ 535 - %67 ]

B = - xBT (DA ¢ EDAEN2  (meh)?

+ (B3H? + B7EH%] + 2254287

"+ skladniki o przeciwnych indeksach gbrnych ]

-5 e [ BpEEME! + 3 (B]RYEDET + ETN'E'EC

(12)



N\
+ E:B:E:E: + B RTB7EY + L3004
+« BEETET + TElElE] + BRIE'ED)
+ sktadniki o przeciwnych indeksach gbrnych ]
e [ED2EhH? - @)%EH2 + @Eh? (13)

+,2 -y 2oy =ty 2=
- (EZENC + E+(E+)2E+ - EZ(EY)“EC
+ sktadriki o przeciwnych indeksach gérnych ]

pdzie wprowadziliémy liniowe i nieliniowe parametry molekularne (zanied-
bujemy poprawki od pola lokalnego):

Xg = ? Re oy (14)
iN k ,

xy == 35 B0 (14a)

ng’ % Re [-50(.«.)554' 35‘@&@[5.] (?5)

e % Re [3,‘“»/5;5 * Baposs ] (15a)

14Nk
the—p {12 [Sunns -36upas ]

1
= 5 R Ta(pp)ps Cage } (15b)

przy czym rzeczywiste 1 urojone czescl odpowiednich liniowych :L/ nieli=
niowych polaryzowalnosci w przypadku braku degeneracji stanu podstawowe—
go okresla (D,38), w przypadku degeneracji o krotnosci perzystej 2n wy-
ratenia (D.42), (D.44) i (D.48), zaé w przypadku krotnosci nieparzyste}
2n+1  —  (D.46), (D.47) 1 (D.49), Niezerowe i niezaletne sktadowe ten=-
soréw polaryzowalnosci nieliniowych Re 'Su,fsz'd‘ Md’ i Re q“(ﬁt)'@
symetrycznych wzgledem inwersji czasu dla 102 punktowych grup magnetyoz—
nych zestawione sg w tablicach 1-3. Natomiest w tabliey &4 zebrane linio-
we  Xgpy xA i nieliniowe xR , Segh, xI:L parametry molekularne dla
102 punktowych grup maghetycznych (Dodatek II),
¥

ROZWIAZANIE ROWNANIA RUCHU
DLA OPERATOROW POLA

¥ elektrodynamice kwantowej wektory pola (6) & (7) traktuje sie Jako
operatory w przestrzeni Hilberta, przy czym mamy:

g - 1 ; e (M@ 3 g, (%)
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gdzie c(cok) Jest czynnikiem normujgcym zaleznym od atosowanegoe ukadu
Jednostek: :

27 ey 1/2
(—v— w  0GS
o(w) = " (16a)
h 1/2
(-5555) w SI

przy czym V jest objetoscig kwantyzacii.
: N -

W (16) @ 2 Jest operatorem anihilacji fotonu z pedem Nk 1 sta-
nem polaryzacyi A okredlonym wektorem jednostkowym 3()')(E). Operatory

anihilacji i krescji fotonéw agk i 3&1 spelniajg reguly komutacji bo-
sondw:

[a"‘ "at» ']:S > 8, .
kA » 8y T:k_ AN (12)
fﬁm-am] = [3‘;1'31':’7«] =0

Wektory jednostkowe okreslajgce stan polaryzacji fali sa w ogblnosel
zespolone i spelniaja warunki ortogonalnoesci i unormowaniat
W @ , @) i | |
®%kd %kt = SgrSan 0 e kg =0 (18)
Dla fali prawie monochromatyczpej o cz¢stoscl drgan kolowych w i roz-

chodggee] sie wzdluz osi 2 laboratory jnego uktadu wspéirzednych mosemy w
(6) opuscié sumowanle po wskagniku k, i napisa¢ wobec (16):

B (%,%) = 1 0(w) exp[ -1 (wt - kz)]A‘Z:m oM &, (19)

gdeie k= w/c jest wartoéciq bezwzgledng wektora falowego E}

Pole (19) przedstawis faktycznie dwumodowy opis, kledy to pole Jest
koherentng superpozycja dwéch modow z wzajemie prostopadiymi polaryze-
cjami., Na 0g6l opis dwumodowy moZe byé zastqpliony przez . Jeden mod gz
eliptyczng polaryzscjg pola:

gdzieuegg) i ega) oznasczajq ¢ -skladowe ortogonalnych Jednostkowyeh

wektoréw polaryzacji~3(1) 1 22 poszczegblnych modéw &, 1 8,, podobnie
es Jest G-skiadows wektora polaryzacji modu 8.

Transformacja (20) moze byé rozumisna Jako rozklad poczatkowoe elip-
tycznie spolaryzowanego swlatia na dwa ortogonalne mody, ‘Uwzgledniajgo
warunki unormowania (18) otrzymujemy na podstawie (20} ¢ -
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3 = e: 81 + e; 82 i (21)
gdzie
31 = 66 (1) e = eé 6(2)

Priyjmujac %e odpowiednie mody ! liniowo spolaryzowane wzdiuz osi
x { y, memy na podstawie (21):

*®

8= o} &, +.65 ﬁy (22)
gdzie mamy /48/:

@y = c087) cos ® - i sinp sin @ 1
6y = C03N sin@+ L ginn cos & (23)

przy czym 8 1 ) oznaczaja odpowlednio azymut i eliptycznodé elipsy po=
laryzacji éwiatla padajacego.

Odpowiednio do kotowej reprezentac ji polaryzacji pola (8) mozemy wo-
bec (20) 1 (22) napisaé transformacie:

&
8

Obie. reprezentacje moga byé uiyte do opisu oddziatywanis éwiatla elip-
tycznie spolaryzowanego z oérodkienm materislnym, Jednakze jak pokazano
poprzednio /33, 34, 49/ reprezentacja kolows ma przewage nad reprezenta-
cJja kartesjahskg, gdyz poswals znalesé rozwigzanie réwpania ruchu na
operat6r1 pola w postaci propagatora,

Bwolucje operatoréw pola w czasie opisujg réwnania ruchu Heisenberga:

) o [3¥(x,0), 1) (25)

¥ przypedku pola swobodnego wyatepujgacy tu hamiltonian H jest tylko
hamiltonisnem HF swobodnege pola promieniowania. W tym przypedku rozwig-
zaniem (25) jest pole elektryczne dane wzorami (6) okreflajacymi ,szyb-
kozmienna™ ewolucje czasowa.

W wyniku oddzialywania pola promieniowania z oérodkiem materialnym
- hamiltonian H w (25) zawiera oprécz Hy réwnied hamiltonian oddzialywania
Hye ¥ tym przypadku rozwigzaniem (25) nie jest juz pole swobodne (6),
ale pojawig si¢ dodatkowe wyrazy zaleine od czasu, Ta dodatkowa ,wolno-
" zmienna" zaleinos¢ oi cagsu, wynikajsca wylgcznie 2 oddziaywantia Hi po-
aoduje, ze amplitudy oz (k; dane wzorer (16} stajy sie zalefne 0d czasu.

=5 By - L)
=g (B + 1) o (24)

1}
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Na og6t rozwaza sie ewolucje czasowg operatoréw pola znajdujacego sle
we wnece o objetoscl V. W naszym przypadku mamy jednak do czynienia z
propagacjq fall przez osrodek o pewneJ dlugosci z. W tym przypadku pole
fali wychodzacej z oérodka bedzie zalezalo od diugoécl drogi z, ktérg
przebylo ono w oSrodku aktywnym. W przypadku fal praskich aby przejsé od
problemu pola we wnece do problemu propagacji wystarczy zastapié czas ¢
przez +z/c, gdzle ¢ jest predkoscliq swiat?a /44/. W 'tel sytuacji réwna~
nia ruchu Heisenberga (25) staja si¢ réwnaniami opisujgcymi zalenosé
operatordw k-tego modu pola od z: ’

E(ggk“) e [E® (ki2), 1] (26)

Nastepny kluczowy krok polega na takim dobraniu hamiltonianu oddziae
lywania HI, aby moZna bylo uzyskaé rozwigzanie réwnania (26) w dosta-
tecznie ogblnej postaci analitycznej. Takie rozwiazanie zapewnia zasto-
sowanie efektywnego hamiltonianu oddzialywania, ktéry dla interesujgcego
nas problemu okreslony jest przez (12) i (13) oraz polem elektrycenym w
postaci kwantoweJ (19). Biorac w (12) i (13) operatory pola E w porzgdku
normalnym, otrzymamy hemiltonian efektywny w postaci:

R O RS

N
-1Xy (&t 8, -8 %) (27)
,
L O el O A
- %L aj: &t a_a,
_ g VL (312 af a2 32 (28)
g€dzie oznaczylismy: )
i = o(w)? xk, Hp s e(w)® Ak (29)
igL = e(w)* ng ’ Tegl‘ = el{w)” 'n,‘;”‘
(30)

- = olw)® 1T

ta
o
n

Na podstawie (26)-(28) otrzymujemy réwnanie ruchu na operatory pola
(eliminujemy ewolucje swoboang) s

&at (2) =.-ﬁ=—c- {xR i i'i‘ : (31)
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["m‘q- i XM‘] (2) a (z)

+ 3L ) 8 (z)} i, (2)

Poniewaz aj; ﬁ+ 1"3: 3_ 8q statymi ruchu, przeto powyZsze réwnanie ma
fcisle rozwiqzanie formalne w postaci operatora translacji:

8,(2) = exp {1 [g,(0) + ¢,(m)iL(0) 8,(0)
+ ST )& (]} 3, (o) (32)

gdzle oznaczylismy:

\P+(z)¥-ﬁg‘( XR"' 1 x)

e(0) = F= (T s 1 4D (33)
rSlz) = YT

. #~
Pamigetajgc, Ze skladowa operators polaryzacji dipolowej jest z defi-
niu\Ji /46/3

Ky

'1;4-

oraz, %e mamy w reprezencacji kotowej:

(nd -1z - 4 ®}  (35)

otrzymujemy na podstawie (27) i (28} na wspbdlczymniki zatamania swistla
fal prawoskretnie lub 1ewoskr-tme spoleryzowanych:

2 41 { =L
M ¢ I x + 1
b4 c(w)z F - L7
"'PI ~NI
« [Bxh et XF] s, (36)
3 g b
¥ ¥

Sugd oftraTpuden: nr nlowg dwdJjlomnosé optyczng w obecnosci silnego
swiatla: :

2_ 2 _ am {21~L
e = e clw) Xa

w

+ [Egt-%t] e, - ata) (37
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+:Lx (4_+ 3:3)}

Jest to kwantowa postaé otrzymanego poprzednio wzoru klasycsnege = /47/,
w ktdrym plerwszy wyraz okreéla naturalng akiywnosé optyoszng oérodka,
drugi - indukowansg silnym Swiatlem aliptycznym rotacje elipay polaryza-
cjl /50/ a trzeci - nieliniowa zmiane alktywnoéci optyczne J wywolang sil-
nym Swiattem /14b, 45, 48, 51/.

Blorac pod uwage (36) i (37), mozemy pole (32) zapisaé w postaci zna-
nej z elipsometrii:

d,(z) = exp (Lo + 14)3, (o) (38)
gdzie mamy z definic;]i:\

& = (n+ +n0)z=z o +0x v (39)

°

M
°e ele
4

(n+ -n)z =

¢°+ (S‘b (40)

przy czym § jest kgtem skrecenia ptaszczyzny polaryzac;ji Po  przejéciun
swiatle przez oSrodek o dtugobci z,
W nieobecnoéci silnego pola mamy:

% = ¥ AF T (3%)
. %= 7)z_° i? (40a)

natorlast zmiany wywolane silnym polem kwantowym wynoszg:

s { [FAL Rl Jqata, + 2t

(41)
+ 1 FND (gtg, - a:a_)}
so-ghs {LE- fea“'] a8, - 6 s

[}

Jeéli w szczesélnoécl fwiatlo jest spolaryizowane liniowo, wtedy otrzymu-
jemy (a, = a_ =~ ai/2):

® = g [igL + ﬁgl‘] LA (41a)
66 = 53 4% - ~ (b2e)

‘a wigc wiczimy, e w tym przypadku §¢ pojawia sie tylko w osrodku z
nieliniowg aktywnoicig optycenag.
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ANTYGRUPOWANIE FOTONOW

Poniewas w oérodku izotropowym opisywanym hémiltonianem oddziatywania
danym przez (27) i (28) operatory liczby fotondéw & “I“ 1 878 sg starymi
ruchu (komutujs z hamiltonianem) to réwniez dowolna funkcja tych opera-
toréw jest stalg ruchu i w zwigzku z tym statystyka fotondw sktadowych
spolaryzowanych kolowo nle zmienia si¢ w wyniku oddziatywania z oérodkiem
Jetell skladowa taka byla przed odrodkiem np, w stanie koherentnym z
poissgonowskim rozktadem liczby fotonéw, to na wyjsciu rozkiad liczby fo-~
tondéw bedzie w dalszym cisgu poissonowski mimo, 4e stan pola na wyjsciu,
Jek to pokaiemy w nastepnym rozdziale, wcale nie musi byé stanem  kohe-
rentnym, p

Je2ell wiec na wejbciu do oérodka pole nie wykézywalo antygrupowania
fotondw, to tadna ze skiadowych kotowych nie bedzie wykazywala antygru-
powania fotonéw takie na wyjéciu. Latwo Jednak sie przekonaé 34/, Ze
polaryzscja liniowa nie zachowuje sie w czasie propagacji swiatta w izo-
tropowym oérodku nieliniowym, ktéry jest przedmiotem rozwazah w niniejQ
aze] pracy. Jeiell weimiemy dla prazykladu skiadowg spolaryzowang wzdiuz
osi x, to operator liczby fotondw G;Gx takiej sktadowej nie komutuje =
hamiltoniasnem oddziatywania, co oznscza, 2e réwniez statystyka fotondw
takiej skiadoweJ moze ulec zmianie na skutek oddziazywania Zz oérodkiem,
Znajqc rogwigzania (32) dla operatorédw pola a (2) L &_(2) dla skladowych
o polaryzacji koiosnj motemy korzystajac z (24) napisa¢ odpowiednie réwe
nanis dla operatordw ax(z) i a,(z). Rozwigzanin te pozwalsja - obliczyé
wazystkie charakterystyki skiadowych x { y, wychodzgcych & obrodka (mo-
teny wybraé jedna z nich umiesszczajac za odrodkiem odpowiednio zoriento=

. wany boléraiator). o ile znamy sten pola na wejéciu. I tak, zakladajge,
te pole padajace jest w stanie koherentnym z~eliptyczng polaryzacjg o
agymucie 8 i eliptycznobci 1 s otrzymujemy dla Sredniej liczby fotonéw w
modzie X po przebyciu przez éwiatlo drogl z.w oérodku nastepujace wyra=
tenie:

(& (0 (e)) = F( (&) + a*(z)] [a () +ﬁ(z)J>

(43)

2-( foe, | !0(. | )

. -1 -3
+ Re {u.: o_exp[~ 1( 9, - ¢ )+(e Ces )-1)lo_c.,,_(2
i(e-6)
+(e “Da P ] }
gdsle \ | '

o, = —2{cos ] + stnn)e~ 1o _ _ (44)

T



1€

& (cosn - sing )el®

=75

zad o jest wartoscls wiasng operatora anihilacji wiaezki padajgcej, [
ktérej zakladamy, %e jest w stanie koherentnym

8o)lad> = o) (45)

Zaten lc::.l2 = |<:z,+|2 + Ic:,_l2 Jest srednig liczbg fotonéw wimzki pa-

dajaced. Wielkosei ¢ = ¢ (z), €, = €,(z) + §= &(z) cane sq

przez (33). Dls skrécelia zapisu opuszcozsmy w nich argument %,
Po uwzglednieniu (44}, wyrazenie (43) mosna zapisaé w nieco innej po.
stacl:

2
( ﬁ;(z)ﬁx(z}) = -!%—l- {'1 + cos 21 exp B cos(20 + C) } (46}

gdzie
2 .
B = J—'?Z"J— (1+sin2n)[cos(e, -~ 1]

2
+-L°2‘-l-(1 -sin 219 ) [ecos( ew-fS)-'l]

c=-(~p+- o)
2
-J:‘E-l_(1+sin2q)sin(c+-6)
2 .
+-L°5-|—(1-'-sin2n}sin(e_-6)

Formula (46) zostata otrzymana z uwzglednienien kwantowych wtasnpsci po-~
la promieniowania, tzn. z wykorzystanien regul komutacji (17}, Tla po-
réwnania warto w tym mie jscu przytoczyé odpowiednig form:ts: dla pola opi~
sywanego klasycuznie: )

\ 1 2.
(a2 e = Ml 1P ¢ a2

+ 7o { o) o exy [=1( 9~ g 1-i( €,-8) o, |?

He 63 1a_l? ]}

, e
J%J—{q + cos 29 cos[28 - ( P ¥) (47)
5 ;
- 4% (14 sin2n (g,~6)

. +-|¥'§-L2—(1 - 8in 21')(6_-6)]}

#
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2

""J'%'L.' {1 + cos 21 cosf_a@-(-p;- )
--‘—%_’-La-sin 2n(e + € -2S)
--L%-'E(e,,-e;_)]}

W formule (47) mozna, podobnie jak w {37), tatwo zidentyfikowaé poszcze-
g6lne efekty zwiqzane z rozchodzeniem si¢ éwlatta, Tak wige, P P
opisuje naturalng aktywnosé optyozna, €. 6 - 20 okreéla indukowang
silnym éwiatlem rotacje elipsy polaryzacji (ze wzgledu na sin 2n wyste-
pujacy w tym cztonie konieczna jest eliptyczna polaryzacja éwiatla pada~-
Jacego), zas €,~ €_ oplsuje nieliniowg zmiane aktywnoéci optyczne j.

Aby aeazoze bardziej uwydatnié réznice pomiedzy kwantowym wyraseniem
(48) L jego klasycznym odpowiednikiem (47) zaléimy, Ze oArodek sklada
8le z wolekul nieaktywnych optycznie. Wtedy - p=01 €, =¢&_=¢
Zalbéimy ponadto, e Swiatio padajgce jest spolarywwane 1iniowo (n=0)
Zz azymutenm 8 = -g-' t2n. prostopadle do kierunku obserwowsnego., Wtady kla-
syczne wyraZenie (47) staje si¢ zerem, natomiast wyrazenie kwantowe (46)
ve wggledu na wystepujacy w nim eksponens jest rézne od zera. Oznacza' to,
te'w przypadku pola kwantowego pojawiajs sig¢ fotony o polaryzacji vpro=-
‘stopadej do polaryzacji éwiatZa padajgcego. Innymi sZowy, w osrodku
nieliniowym polaf:yzacja liniowa pola kwantowego nie zachowuje ‘sie. Efekt
ten byl dyskutowany przez Ritze /49/,

“rzejdgiemy teraz do zasadniczegoe tematu tego rozdzlaiu, a mienowicie
P *.lemu antygrupowania fotonéw. Aby rozstrzygngé, czy pole wychodzace 2
obrodka wykazuje efekt antygrugowania fotonéw nalezy obliczyé funke je
korelacji drugiego rzedu (z)ax(z)) + Korzystajac z rozwiazas (32),
przy zatozeniu, %e wigzka padajqca Jest w stanie koherentnym |y otrzy-
mujemy

1

CaRE(2)) = FCI8 (2)+8(2) 2[4, (2)48_()]2) (48)
= 3l log1* ¢ Lo 1* + 4 Lo, 1Plaf?)
+ 5 e { o« o2 oxp [-1( ¢, €)-21( £- P
(e Ly, |2

s(e2 &gy 2]

+2 lo¢+I2 o o_ exp [ -i( €,~8)=i( 9.~ ¢)

+e -i(e —6)1”0‘,2
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+(e}(€8a) 0 12]

+2 loo_|2 o* % exp[ -1( £ _-6)+i( ¢~ ¢)
},_(31(64_'6)_1)‘ |°°+12

+(e‘-i(6_— (S )_1) |“-I2 ]}

(gdzie «, i  o_ dane s3 przez (45). Swiatio wychodzace wykazuje efekt
antykorelacji fotonéw, jezeli:

CAPP(@)8(2)> - (ah(=)a(2) 2 < o (49)
Wyrazenie (48) jest dosé skomplikowane i trudno bez analizy numerycznej

stwierdzié¢ czy warunek (49) jest speiniony, Czesto definiuje sie¢ unormo-
wang funkcje korelacji drugiego rzedus

a4l 2
(2),y . SB(2)8(2))> ; 0
&) K85 (2)8,(2) D¢ | 0

1 wtedy (49) mozna zapisads

6@ (z) -1 <o

(51)

8

b

o

X4k

i

N ol

’52 2
0 i 5 3 : :
, (€-6) lx|? —»
-4

Ryse1. Zaicinoié g/\a(z) -1 od [6{z) ~dia)] el div 6= =1 x107°, 8 = ~ g7 /4
i l? =J/



19

Na rys.1 przedatawiony Jest wykres funkcjt 3(2)(2)-1 w zaleznosci od
(e-6) Iocl dla osrodka ztoZonego z molekul nieaktywnych optycznie oraz
dla eliptycznej polaryzacji éwistla padajgcego z 1 = 7/8 oraz

= = /4, Wykres ten pokazuje oscylacyjne zachowanie sie funkcji g( )(z)—
-1 z ujemnymi oraz dodatnimi wartosciami, Ujemne wartoéci swisdcza o
istnieniu efektu antykorelacji fotondw. Dle”molekud optycznie nieaktyw=
nych funkcja ta zaleiy od jednego tylko parametru molekularnego

elz) - 6(z) = - L F(w) (52)

ktéry na rys.?1 przyjelidmy jako réwny 1x10"6, zgodnie 2z oazacowaniami
zrobionymi przez Ritze i Bandilla /52/, Aby uzyskaé wartosci (e-d)loclz
rz¢du jednoscl trzeba wigzki o Sredniej liczbie fotonéw lel2 2 10 6. Z
wykresu widaé, ze wartosci g 2 (z)=1 uzyskane w tym procesie sg bardzo
mate ~ rzedu 1 /o |2. Mo2liwos¢ otrzymania efextu antykorelacji fotondw
w tekim procesie zostala przewidziana przez Tanasia i Kielicha /34a/ e~
todg perturbacyjnq, a naste¢pnie potwierdzona przez Ritze /49/, ktéry
otrzyﬁal 8cisle rozwigzania,

W praypsdku molekut aktywnych optyczaie P= P #0, €,~6 #0 1
trzeba wtedy stosowaé pelne rozwigzenia dene wzorami (47) i (48). Jezell
jednak %1(w) = 0, to wyraZenia te znowu znacznie sie¢ upraszczajg, po-
niewaz: )

&8 = - e~6) = 1 & [ Gyw)e &y(w)] =4 (3)
Ctrzymujemy wtedy:
< 8(2)8,(2)) (54)
.L_L{'Hcos 20 exp [ l«1%(cosd ~1)] cos [ 20-( P P)=lal sind]} |

<§*2(Z) az(z)>.

1"

‘%I—{h % c052217+ g- cosz'Zrz_exp Dcos T + 2 cos 20 exp F cost}

gdzie

D o= lcx.l2 (cos 2G 1)

’

B=40~2(p~-p)-26- | stn 26

i

(59)

b
3

12 (cosd -1)

G280~ (P~ p)0 ~|ol sinG
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_ Wyratenia (54) 1 (55) zaletg od dwéch parametréw molekuiarnych

A p_:%—%(‘i oraf ¢ = %—q-f;[az(w)-raﬂu)]
opisujgeych naturalng i nieliniows aktywnosé optyczang. :

Wszystkie otrzymane tutaj wyrazenia s8g w dalszym ciggu sluszne dla
dowolnej polaryzacji wiazki padajgcej okreSlonej przez parametry 6 L 1.

Warto zauwazyé, ze dla polaryzacji kolowej &wiata padajacego ( n=t T/4)
otrzymujemy s :

2
C(a)a () =110
4 (56)
(R (0)l(n)) = L

a wice 5(2)(2)-1 = 0. Jest to ;E%dne 2 tym co powledzielismy wozebnie j,
ze statystyka fotondéw wigzki kolowo apolaryzoianej nie zmienia si¢, Po-
laryzator przepuszczajacy tylko skiadowg x powoduJe jedynie znniajszenie
intensywnosci wigzki pedajgcej do potowy, ale jej statystyka pozostaje
bez zmian. Wszelkie'odstepstwa od polaryzacji kolowe] wigzki pada jgcej
bedq Juz, jak tatwo sprawdzié¢, powodowaly zmiany statystyki fotondw w
wigzce przechodzgce] przez osrodek nieliniowy. Mozna w ten sposéb WY two~
rzyé stany pola wykazujgce antykorelacj¢ fotonéw chociaz, jak pokazu jq
obliczenia numeryczne przedstawione graficznie na rys.1, wartos¢ efektu’
antykorelacji jest niewielka jeszeli wigzka padajgca jest silna anZauzq_

STANY SCIESNIONE POLA

Fakt, 2e statystyka fotonéw wigzki spolaryzowaneéj kolowo nie zmienia
si¢ przy przejdciu éwiatle przez izotropowy oérodek nieliniowy nie ozna-
cza Jjednak, Ze stan pola réwniez nie zmienia si¢ na skutek takiego od-
dzietywania, Ckazuje si¢, ze pole w wyniku takiego oddziatywania noZe
znaleté sig w stanie Scieénionym, ktéry nile ma odpowlednika klasycznego,
Aby to pokazaé¢ wprowadzimy dwa hermitowskie operatory pola 66 1 ﬁj'zde~
finiowane nastepujaco:

A

Q6 = 36 + 32 v PG } = i (36 - ﬁg) ’ ,57)

gdzie G oznacza +(~) w bazie kolowej lub x(y) w bazie kartezjanskiej.
A A
Operatory @ i P spelniajgq nastepujaca regute komutacji:

o Bl =216y (58}
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Stan &clesnlony pola elektromagnetycznego d.efiniu;)e sie /21/ jako  taki
stan pola, w ktérym kwadrat nieoznaczonosci Qd 1lud Pd jeat mniejszy .
od Jednoéols

(agg)? < 1 Wb {(aBg )2y < 4 (59)

gdzle AQG = Qd -< §6> . Wprowadzajqc porzadek normalny  operatordw
kreacji i anihilacji definicja (59) moze byé przepisana w postaci /21,
22/

(1 (a8g)%> <o 1w <t(aby )2y <o (60)

Ahby obliézyé wielkosci wystepujgce w definicji (60) w rozwazanym przez
nas procesie propagacji swiat2a w odrodku nieliniowym, nalezy do (80)
wstawlé operatorowe rozwigszania (32) oraz obliczyé wartosé érednig w
stanie kwantoryn wiazki padajscej o ktérym zalozyliémy, se jest . stanem
koherentnym | o > zdefiniowanym przez (45). Jetell ktéras s normalnie
uporzgdkowanych wariancji okaze sie ujemna, to odpowiednia sktadowa pola
wigeki wychodzacej Jest w stanie Sciednionym, ktéry'nie ma odpopiednika
klasycznego., Obliczenia nasze dajg dla normalnie uporzgdkowanych warian-
cji wquki wychodzgacej z oérodka nastepujgce wyrazenia:

<a[AQ (2))%:)

Gla () + Ea(n)]?)y - (a (2) &(m)2

2 21¢ 2
2Re{o¢texp[21 P+ 16t+ (e ;-1)Ioc:_|

- , (61)
+ (9416 _1) '“:I M !
ie :
2 + 2
- oy exp [a1 Py * 2(e = -1) |°(-+|
+ 2(e 1) Ioc, |2 ]}
+2 Ia.] {1-exp[2(cos & —1) Ioc | + 2(cos§ -1) IOo | ]}
gdzle o dane sy vrzez (44), zas ‘Pi'.f p:(z), ,C'.t = e+(z) oraz
§(z7 - przez (33). Dla overatordw P, otrzymujemy: -
{: [A§+(z)]2:> = =2 Re {...} +2 Io»\‘l2 {oee} ' (62)

gdzlie wyratenis w nawiesach sg tekie sane jek w (61),
Szezegblnie interesujscy jest prazypadek kolowej polaryzacji wigzki
padejgeej noniewaz. jak pokazalismy wezedniej. statystyka fotondw takie]

wigzki n;e zmienis sice zeldZmy wige, Ze winzka padajgses jest spolaryzo-

D]

[
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wana kolowo z n = w/4 1 @ = 0, Wtedy I%I2 = |0L|2, lm_l'2 =041 (61)
Przyjmuje znacznie prostszq postaé:

Cr [88,(2)1%: ) '
=2 l? {exp[ ( 2(cos 2 €,-1)] cos ( p+ g+ |t:x,|2’§1n 2¢)
~exp[ 2o |2(cos €,-1)] cos { p,42 jaf? stne,)} (63)
+ 21«1 {1-exp[ 2 112 (cos €,-1)] }
Podobnie (62) prazechodzi ws

CiLaP(2)1%) = 2lal? {...} + 21l {...)} (64)
z wyrazeniami w nawiasach ldentycznymi jak w (63).

Przyjmujac faze poczgtkows pola ¥, W taki sposob aby .p+(z)+ Py =
oraz przyjmujqc wartosé €, (z) =1 x 10 6, podobnie Jjak w przypadku z;ja—
wiska antykorelacji fotonéw wyratenia (63)-i (64) zilustrowano graficz-
nie na rys.2., Z rysunku widaé, %e (63) 1 (64) maja charakter o3cylacy jny
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W zaletnodci od & (z) I«J Przy jmujge wartosci gardwno dodatnie  jak
,1 ujemne. Dla wartoéci ujemnych odpowiednia skiadows pola Q+(z) bads
P (z) Jest &cieéniona, Oznacza to, e mimo poissonowskiej statystyki fo-
tonéw pole moze byé w stanie Sclesnionym. Warto takie zwrdcié uwaege na
wartodel efektu Scieéniania pola mozliwe do uzyskania w rozwaZanym pro-
cesie, 0t6% przy uiywanej przez nas definicji operatoréw Q+ i §+ dozwo=
long przez mechanike kwantows wartoscigq dla (63) lub (64) jest wartodé
-1, ktéra oznacza zerowe fluktuac je pola. Z rysunku widaé, Ze plerwsze
pintmum < @ [l&Q (z)] > ma wartosé -0,66, zas drugie minimum ma jus
wartosé =0,97 - czyli 97% wartobci dozwolonej przez mechanike kwantowg.
Wartosé ta oznacza redukcje fluktuacji kwantowych istniejgeych w wlazce
koherentnej o dwa rzedy wielkoéci., Pierwsze minimum funkcji.([t&P (z)] Y
ma wartodé -0,92, czyll réwniez znacznie zredukowane fluktuacje kwanto-
we. Wyraienia (63) i (64) prazy odpowiedniej zamianie zmiennyeh sg 1den~
tyozne z odpowiednimi wyrateniami dla oscylatora anharmonicznego /35/.

Dla sktadoweJ x polaryzacji wigzki wychodzgcej odpowiednie  réwnanie
ma postaé:

(s [Aﬁx(z)jaz>

(s [?x(z)+3;(z)] 2:). -< ax(z)+a+(z) >2
%[ <l 3+(z)+g_(z)‘f3+(z)+a+(z)] D

= (5, (2)+Al2)+8} (22481 (2) )2 ]

Re { «f exp [21 ¢+ 1c++(e216+—‘|) lon*laa'(ezm-'l) le 2]
Co2 exp[ 21 0206 5 1)  lox, 12020038 1) 12
+o? exp[at P+t c_+(e2i6—-1)‘ lou_24(e21S 2) log_lz]
-o2 explat ~P_+2(e16'-1) loc_ |242(e2S —1) e, 2]
v2 0, o exp[L( p+ p+ 6)+(e“f’++s)-1) loo+12+(e“€ L NeeF ]
-2 a; &_ exp [i( Pt ¢L)+(eic++eis-2) ldglz. (65)
: +(elf~1ei0 ) 100.12]}
{1012 o l?

- Jox,|° expf2(cose,~1) |, |242(c08S 1) | |2 ]
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- lq,_‘a exp [Z(coac_—'l)]oa_|2+2(coa<5'-1) |oa+|2]

v

- ~-i(¢ =6)
+ 2 Re | o) o exp [~1(p,~p)+(e -1)|°,,*la+(.ei(€.-6) ]
: - o o GXP["i(\P,,_-p_)-t(e"m'he -2) foy, |2

+(elb- +e"16-2)lq_|2 ]] }

gdzie wszystkie wielkoSci zostaly zdefiniowane wczesniej. Dla drugiej
giktadowe J pola otrzymujemy

RERTS NN = me {...} ¢ {...} (e6)

7 nawiasani jdentycznymi jak w (65). _

VWyrazenia (65) 1 (66) sq wyrateniami Scisiymi, Sg one niestety bar-
dzo skomplikowane 1 jedynie numeryczna anallza pozwala rozstrzygngé pro-
blenm Scieéniania standw pola. Wyrazenia te moga byé znacznle uproszczone
przy pewnych Zalozeniach co do polaryzsc:ji wigzki pada;}qce;j i charaltern
oérodka.

Dla molekul nieaktywnych optycznie szczegblowa analiza (65) i (66) zo~
stala grobiona wczetniej /34/, Ckazalo sig, ze takse sklacowe (z) ¢
P (z) mogg byé &cleénione po przejéciu przez oérodek nieliniowy. Mak gy~

alne wartodci scieénienia dla tych sktadowych sg takie same jak dla 5*
i §+, chociez minima moge si¢ pojewié dla innych wartoéci nat¢zenia po-
la. Interesujacy jest tak2e fakt, e pray liriowej polaryzacji wigzki
padajacej ortogonalnej do polaryzacji mierzonej ‘(9= w/2) pojawiajgce sie
pole moze byé réwniez w stanle sciednionym.

Dla molekul aktywnych optycznie trzeba stosowaé pelne rozwigzenia
(65) i (66). Zmykle jednak tensory opisujace nieliniowg aktysnoéé optycz-
ne sg kilka rzedéw wielkoSci mniejsze od tensordw Gijkl(w) iw prak-
tyce € - % €_, Mozna wiec na ogd zaniedbat w tym procésie wktad od
nleliniowej aktywnodcl optycznej, ktdry byiby istotny tylko wtedy gdyby
wyrazenie zalezalo od rdéinicy ¢ o €

‘Opisany mechanizm wytwarzania stanéw écieénionych pola jest uniwer-
salny w tym sensie, %e zachodzi on takze ila molekul czy atoméw o sfe-
rycznej symetrii.

ZAKONCZENIE

Przedmioten naszych rozwazan bg'l rroblern wytwarzania pél kwantowych,
ktére nie ina:ja odpowiednikéw klssycznych w procesie propagacji  swiatta
przez nieliniowy osrodek optycznie aktywny, Rozwazano mo2liwoé¢ pojawie-
nia sie dwéch nieklasycznjch efektéw — antygrupowanis fotondw L  Scief-
niania stanéw pola. Pokazan;, %e obydwa nieklasyczne efekty mogg pojawié
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8ie w odpowlednich skladowych pole na wyjéciu. Tak wigc proces propaga-
cji éwiatla w oérodku nieliniowym moZe byé Zrédiem pSl nieklasycznveh.
Jednak w przypadku silnych pél efekt antygrupowania fotonéw, ktéry mozna
usyskaé tg drogg jest niewlelki (rys.1), rzedu |x| 2 = (n>~1  od-
wrotnoéel srednie) liczby fotondw wigzki padajacej. Jak pokazai Ritze
/49/ efekt antykorelacji otraymany w takim procesie moina powigkszyé po-
przez interferencje = inng wigzka, w wyniku ktérej érednia liczba foto-
néw wigzki wypadkowe j zostaje znacznie zredukowana.

Analizowany proces propagacji Swiatla okazuje sie¢ byé znecznie bar-
dziej efektywny jesli chodzi o wytwarzanie stanéw  pola wykazujacych
efekt Sciedniania. Jak pokazaliémy, moina tg drogg uzyskaé efekt Scles=
nienia jkolo u7%, Efekt ten wystepuje takie w przypadku kotowo spolary-
zowanej wigzki padajgcej, dla ktérej nie ma zmiany statystyki fotondw.
Oznacza to, e mogs istnieé stany Aciesnione pola o poissonowskim roz-
kiadele fotondw, ktoéry Jest charakterystyczny dla pola w stanie kohe~
rentnym. Powyisze rozwazania pokazujs takie wyrainie ré#nice pomiedzy
efekter antygrupowanida fotonéw & Scéiesniania stanéw éwiatla, Postaé roze-
wigzhﬂ (32) dla operatoréw pola, ktéra w istocie opisuje nieliniows zmie
ne¢ fazy pola prowadzi do powstanis stanéw 6cleénionych pola, natomiast
liczba fotonéw & & (8% @) ktora od fazy nie zalesy. nie ulega zmiante,
Aby uzyskaé efekt antygrupowania fotonéw trzeba dokona¢ nielinicwej zmia
ny liczby fotondw, Moina tego dokonaé dla skiadowych x 1 y polaryzacji,
dla ktérych liczba fotondw & at &, ay Sy) ulega zmianie na skutek oddzia-
iywania.

Warto podkresli¢, 2e otrzymane rozwigzania sg Scisle, co rzadke udaje
sle¢ uzyskaé w tego typu problemach. Rozwiszania te 5§ sluszne dla dowol-
nej polaryzacji wiazki padajgcej i uwzglednlaja w sposéb jJawny wlasnobci
molekuk oddzialujacych z polem.

Proces &ciesnianla standw pola wywclany oddzialywaniem tegoz pola 2z
oérodkiem nielinlowym nazwallémy /34/ procesem samoscieéniania stanbw
pola. Jest to nowy & wydajny sposdb wytwarzania odl kwantowych polegajg-
¢y na tym, te silns wigzka lasera przechodzac przeé oérodek powoduje je-
g0 nieliniowoéé optyczng dzieki ktérej doznaje samoscieéniania wiasnych
standw pola, Proces samoscieénisnia (samoscisksnia) wysteptje w  mniej-
s2ym lub wieckszym stopniu we wszystkich zjawiskach nieliniowych,  nawet
wtedy gdy nie dokonujeny jego detekcji.

Wi pstatnich latach rozwinely sie eksperymentalne i teoretyczne bada-
nia ni@linioﬁej aktywnosci optycznej metodami spektroskopii laserowej
/47,53-56/. Rozmaite aspekty antykorelac ji fotondéw oraz standw Scieénio-
nych pola‘sg praedstewione w /579-177/. Ha szczegdlng uwage zastugujg no~
we pomlary antykorelscji fotonéw./126, 127/ oraz pierwsze prédby  wytwo-
rzenia standow $cieinionych pola elektromagnetycznego /128,186-188/,



DODATEK I

Ograniczajac sie do przypadku stabe] dyspersji przestrzennej i pomi-
Jajsc sumowente po k, liniowy B{Z)(p) 1 ntelintowy B{*)(p) banmiltonten
oddzistywania p-tego mikroukiadu (atom, molekula) z polem promieniowania
moina zapisaé w postaci (uk2ad SI):

B2 (p) = - [RG-D15), + B(S 5-0) ] (Ds1)
B (0) = - [8(-01-5,5,8) + B-015,-5,5)
+ ﬁ(-&;a},&-é)p + BO D~ Dy-B) (D.2)
¢ B 15,5,8), + B4y, 8) ]
zdzle

H(-Q;&))p = g— {m(p;-ﬁ;w)E; E;

+ ;l' ['?(pri(b;{)w) BV Es + f)(pt;k‘%w)(VgE;)E; ]
(p.3)
g + Q(Pi-i‘;;w)EIBS + ?t(Pht.iJg U)BIES }
+ li.c.

B(- O4- 3, &, &),

= 215 { K(p‘;‘- wi:j-kci), w, W) EZEEEFI
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i +
vy ["(p"fj{?ﬁs w,w) BEgSE 98!

+ Nlpi- iy w, @) BEG( V8L By
+ n(ps- ?G;):hw. w)EY ( VE3) EpE}

(D.4)
+ N(ps- ?E)hj)l’:lw’ w)( VE]) EJEE] ]

+ 9(»;—«;;;1% wy w) BESELBT +u(p:-w{-3-ﬁ. w, w)EFE3BHEY

+ Glps- Tt @IEBIEE] + Mpi- Wiss s w)BREELE] |

+ h.co .

przy czym w powyZszych wyraieniach

- +

BLE @, RS LD (03)
zas

2L 2t .ti(E'?" wt) ' ' '

BT (®,8) = E (k)e (D.6)

Ostatnia relscje wynika z ograniczenia sumy w (6) do jednego skladpika,
co oznscza, %e rozpatrujemy przypadek pola optycznegd o jednyr wektorze
falowym,

Charakterystyczng cechy liniowe] 1 nieliniowe] teorii odpowiedzi
/178/ w przyvedku sygnatu oscylujacego w czasie z czestoscia kolow§ w
Jest zaleinoéé reéponsu od w , zwana potocznie dyspersjg czasowg., Zgod-
nle z tym, w przypadku sygnatu optycznege hamiltonian (3) 1 (4)  winien
sawieral zaleZnosé od dyspersji czasowej., Zaleznos$c te wprowadzono do
hamiltonianq Przez wizglednienie dyspersji czasowej w stalych  sprzese-
niach (liniowych 1 nieliniowych polaryzowalnoéciach elektrycznych i mag-
netyczhych). Liniowe i nieliniowe polaryzowelnofci elektryczne i magne~

tyczne p-tej molekuly w ujeciu kwantowomechanicznym moZna znalesé w /43,
112/

~

(a))c {c)

C
(P3~wiw) =
4 c
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Sy oyl

PPeP) ¥ vyele

[(m‘wl‘ﬁl 0058 {980 iy

LI +0J () p(p)
A A Ao

LR 00, (> (o9, (0) Ilﬁ"wffp»]
=W+ Q)

P(p)y (p)

(a) (d,q,0)
axngéfb;’;‘w yWHW)

(D.7)

= st 2 1, (0,10 1) el (o)

Y g orsr, o3 ()W) Y

995 (PIET,(PVEE (D) Fyye(P)

( Doe)
przy czym

’?png(p);:,?(p)ﬁf,(p) (D.8a)

Mool (oo (Y] 15, (0)) CEn @IV g, (g5 (p) S
(9 *+ Cpteiptel FOr O (oyyip)] (2% <e ()]

. y_g?m%(’p» 99(2) V1 58,0 <8, o) 0] B2, (3 g (o0 1)
¢(p)v(p)] ‘*’;(p)\,,(p)' (@ ”"g(p)y(p)]

LB (rf:’(p):’ Pg(e) 128,00 <8y (e) )| £ £ (piEE, () [u2)
* ¢(p)\y(p)] “Lphylp) ["“”"“’g(p)y(p)]

1) 905(2)> 0 (01| M| £, (o) <Sente) M | £ (p)EE,(p) D
E9* ooy phy(n) [0+ (phy(p)]

+

!_é_"’lt 095(P)> <90 (2) Y 182,000 (5400 K B, (21) £ 2,00 ()

“pelyel) Seleiyto) T O TGy )]

+

000D copgte) M) 550y (R M e (o) € (p) O
[-m-rwq)(p)w(p)] ['zw*w;(p)‘y(p)] [_w+w§(P)\{l(P)J

gdzie s([Mga),- lll()d)] . [MéQ), Mé")] ) Jest operatorem oznaczajeoym su~
mowanie po permutacjach elementéw zawartych w nawlasach kwadratowych,zas
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oraz

q(p;;;nw)

A(m-icgm)

K(p;-wsﬁhw. w)

f)(ps-wsz

)
o ’w.w

: f)(p;-m;‘?iw. w)

et
f](p;-u(ti;)ugﬁlw. w)
?(p‘-wlsk‘f’ Wyw)
l(p;-wigﬁ. W, W)
d(pj- mlﬁg’i wy W)

A= wi=w, wy w)
13Kl

(1) ()

(M'l‘fx‘ W)

(10, ()
X . "H“” w)

1) (M
. X . (p;-tus; w)

(1) (1)
m)(,a (pl-i-susw)

(1) (1,1,1)
X ooe (p;-w;chgiw.w)

(1), (1,1,2)
(Pj=wi= W, w, w)
e eee 1;]kllm5

1) (1,2,
()x(s z

ps-widw. Wy W)

6 [-1-1:]
(1), (2,1,1) |
' -} X eece (p‘-“itsl:‘))l'!lw’ U)

(2) (1.1.1%' i )
P wtm‘%k‘f’w

(1) (11,7)
X

e X oon (ps-wsz:ﬁaw.w)

(1) (1,1,1) o
X Pi~ W= W, W, W)
e " eme 1jkl

(1), (1,1,1)
X

Pi=W i~ wy Wy w)
mee 1kl

(1) (1,1 12 i
Pi=Wi= Wy W, W)
n eee 15kl

(D.9)

(D.10)
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Wyratenie (D.7) 1 (D.8) jest kwantowomechaniczng definicja  odpowiednio
liniowych i nieliniowych polaryzowalnokei p-tej molekuiy w jednym ze
stanéw stacjongrnych f-krotnie zdegenerowanego poxiomu energetycznego o
energii fw (p)* Stan ten okrefla nam funkcja falowa y¢@(p) gdzies
przez Y oznaczono 2zespbél liceb kwantowych numerujgcych poziomy energe-
tyczne molekuly p, zaé Ve (p) okresla zespét liczb kwantowych numeruja-
¢ych stany poziomu ¥ . Ponadto przez 9‘1’(1)) Y(p) Ozhaczono wartobé
oczekiwana niezaburzonej macierzy gestosci w stanie stacjonarum:lw(p)>
{prawdopodobleastwo, Ze p-ta molekuta znsjduje sie w stanie stac jonar—
nym {y(p)> ), zab Woip) ¥(p) = “o(p)” Wi(p) Jest (:§estoécia
prze jécia migdzy dowolnym stanem poziomu ¢(p) i Y¥(p), zas My Jest
operatorem multipolowego momentu elektryecznego (A = o) lub magnetycznego
(A = m) rzedu a.
Korzystajac z definicji (D.7) i (D.8) mozna pokazaé, Ze

(a), (c)* (a), (c)
:X: (ps-wj w) = :XC (pw;-cg)
(D.14)
d" ] * ) d’ 9 ’
(a-)X( ! c)(p;—w;-w,w.wh (a)x( ¢ c)(p;w;w.-w.-w)
A7 DRC : 2’ pqe

Ponadto tatwo sprawdzi¢ niezmiennoé¢ nieliniowych polaryzowalnosci wzgle-
dem nastepujacych przestawien

(a), (dyq,c) (a) (q,4,c)
X > PIWi- Wy w,w) = X - (Pi~w3 Wy~wH w)
477 mRe A" ene
(a)_(c,q,d)
= Xc, ’ (Pi=~w} wyr wr~w)
4 CQD

(a)_(d,c,q)

=, X x4 (P3~wi-wsr wrw)
(a), (a,q,c)

= X D3=W =Wy Wy w)
D7 An
(4), (asc,q)

= DX AcQ (p.-w;-w. wr w)

dzieki czemu poléryzowalnoéci

(a), (d4q,c)
a7 e (Pirwiwimw, W) wystepujace w H(-&3dy-3, ),
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oras polarysowalnosci

(:)x(:n!:oc)(p‘-wt w? Wy~ w) wystepujgce w H(=c0 ¢ (T), 3.- ;)p

moina zastapié odpowiednio przez

(a) (q,d,c) (a) (c,q,4)
=Wisw, i SWi-wW, W,
2K anc (Pi~wi~w Wy, w), AXCQD (pf Wi, W, W),

a wigoc tego samego typu (ta sama zaleznodé od czestobel w tzn, —w- Wi

w) jak w H(-WOj=~&, &, &),
Podobnie polaryzowalnogci wystepujgce w

Hdy-a, &":.-C))p 1 H(B 3= Gy-Gy &)
moina zastgpié przez wystepujace w

Sy b,- D,y= D),
Z powytszego widaé, ze (D,12) pozwala zredukowaé stale sprzezenia wyste-

pujace w (D,2) z gzeéciu do dwéeh typéw, natomiast (D.11) pozwala zastg-
pié stele sprzezenie typu

(a) (du‘hc)
Aanc (P} w3 Wy~ Wy~ w)

przez

(a). (d,9,0)*
) (pi~wi~w, w, w)
4 Qe

a wigc redukuje probdlem do Jednego typu sprzesenia.
¥ najogblniejszym przypedku liniowe i nieliniowe polaryzowalnosci sg
- zespolone, a wiec mozna je zapisaé w postaci:

(a) (¢) (a), ()
Xc (P3~w; w) :JCC (pi-w; w)

(D.13)

n
+1 (a)X'(c)(p:-w; w)
v "¢
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(8) (d4q,¢) (a) (d,9,¢)
Aano (p3~wi-w, w, w) = AX;Qc (Pi-wi=w, wy W)
d. . "
i “”x‘ : c)(p;-w;- w, w, W)
4 DC

gdzie

(a), (c)’ - (a)_(e¢)

:Xc (ps-ws w) = Re :Xc (ps-wji W) ' (D.15)

(a)

(a)X(c)(p;— W, W) = aX( )(p;-w;w) (D.16)

Aav¢ A
i podobnie dla

d’ 9 ! d’ ? '
(a)X( qc)(p;-w;-w.w w) 1 (a)x( q'c)(p;-w;—w. W, W)

A DQC A" DQC

Korgystajge z (D.7) L (D.8) mozemy otrzymaé wyraienia kwantowo-mechanicz-
ne okreslajqce rrzecsywiste i urojone czeéci liniowych & nielinio'ych po-
1aryzowa1noéci, 60 pozwoli latwo sprawdzi¢ prawdziwosé dodatkowych na-
-atqpujaoych relacji przestawied /179-181/:

(a) (c)’ (c) (a)’ -
axc (p;-wl = °x“ (ps~w; w) (D.17)
c 11.¢o 31-00 c ) £ J1¢00J i1oan1a
( ). (e)* (¢), (a)*
: Xe (p;-wiw) = - OX * (pi~wi w) (D.18)
A. 11 1...3 c A 31.”33 L‘ooo'ia
(a),(d,q,c)"
aX e (p;-w;-w. w, W)
A DQC 110001 31000 dk1‘..k 110..1
(v, 19)
1} !d .
= (j)x(:: zp. Ui""": Wy W)
L2 1%

B RN Hves ue e P IE IONE

(a), (d,q,c)"
X (pi-~wi~w,w.w)
° A DQC 110!‘1 J1ooojdk1.~.kql1uool

{D.205
; (Q) (ciaid)
- X (Bh=103- 0y W, w)
Q CAD k1. .k 1-..101.;‘.'.1&3100030.
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W powyiszych wyrateniach wskainiki 11...1 numerujg skladowe operatora
nultipolowego momentu M(a) elektrycznego (4 = e} lub magnetycznego (4 =
= m) rzedu a, ktéry jest tensorem rangi a i w bazie kartezjaiskiej ma
postaé: i
\

e - By oo 31‘l m§°i1..;ia _ (D.21)
gdzie wskatniki 1p dla p = 1,...,8 mOgy przyjmowad wartoéci x, ¥, %y a
eip Jest wektorem jednostkowym wzdluz okreslonej osi uktadu, Jesli
A =0 to Mea Jest -tensorem biegunowym i symetrycznym wzgledem a! prze-
stewleh wskainikédw leeoiyy natomisst dla A = m M 8) jest tensorem vsio-
wyn symetryuznym wzgledem (a=1)! przestawied wsakaznikéw 12...1 .
Wskatnikl wzgledem ktérycn tensor ;jest niezmienniczy wydzielono w (D.3)
1 (D.4) w nawiasie okrggtym.

Dzlalajge operatorem odwrécenia czasu R /182/ na kwantowomechaniczne
wyrazenie okreélajgce rzeczywistyg L urojong czesé linioﬁej jak réwnies
nieliniowej polaryzowalnoSci mozna sprawdzié, ze

‘Re oa(p;-ﬁ; w) - In p(pa;:jw; w) Im Mp;';;a: w)
- R -

Re ojr) o) * lopg8i)

Re #(ps- wﬁk‘f’ Wy @)

R =Wwi~ W, R it '
o ps uigk(ci)m)w, w) Re 7(3 wi;j(ﬁ)‘i’ w) (ei9)

R ~Wy= W, W, W) R —w g Wy W, @

° Mt “Ligapar e Mo Wand gt
In 9(?3"‘ wi;ka]{’ W, W) Im #(p;~ wisk‘f: w, W)
Im G (pj~ w‘Iﬁ{i w,w) In x(p:-wzzjcgi w, w)

8g niezmiennicze wzgledem inwersji czasu /182,183/ za$ pozostate zmie-
niajg znak.

Jednym z postulatéw mechaniki kwantowea Jest niezmienniczo$¢ réwnania
Schrédingera wzgledem operacji odwrlcenia czasu R /183/. Z postulatu te-
go wynika, 2e jesli rozwigzaniem réwnania Schrbdingera jest funkcja fa-
lowa ¥ to réwniet rozwigzaniem jest funkcja 'w'z RY oprzy czym obu
stanom odpowiada ta sama energia E., = ERV + Wielkosé fizyezna W Jest
niezmiennicza wzgledem inwersji czasu gdy Jej wartosé w stanie ¥ i RY

t
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Jest taka sama, za4 antysymetryczna - gdy réini sie znakiem /182/, Oczy=
wibcie relacja RY =¥ wyklucza istnienie wielkosci autysymetrycznych
wzgledem inwersji czasu.

Przyjmujac, 2e nasz p-ty mikroukzad jest swobodnie zorientowany w
przestrzenl moemy (D.7) i (D,2) usrednié na wszystkie mozliwe orienmta~
cde mikroukliaddw. Wykonujac o sgodnie 2 (9-11)oraz korzystajac z 27; i
relacji przestawied (D.11-D,20), liniowy B&a)(p) i nieliniowy HI4 (p)
hamiltonian oddziatywania p-tego mikrouktadu % polem promieniowania
przyjmie w reprezentacii kolowej (8) postaéd:

(p.23)

(P o) = - FARRIEE] + BBE + BIE] « PR ]

- $xyo)(EEY - 6! + wE - mteT ]

(a0 = - Ao [EDPEN? + )2(eh)?
+ (BEH? 4+ (23842
+ czlony o przeciwnych indeksach gérnych ]
- 75 X8Mp) [E7(xH)%E] + B2(E%)2%E" )
- 7 AN0) (EH(ED%E? + 5H(E0)2E! ]
- g3 %p) [EE 618! (D.2u)
P '(E:E:E:E: + EE'EE!
+ EBIEE] + EFIEE")
+ czlony o przeciwnych indeksach gérnych ]
- api(p) [E[E'E'E + BBPENED
-+ EJBYEEC + ECEVE'E] ]
- s *AHp) [BIEEEY + mtETECE

PGt s

+ EJETEEY + BYEERY ]
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- 3 W) [ @22 - @22
+ (EED)2 - (52
+ B;(8})%8] - E2(8*)%

+ czlony o przeciwnych indeksach gérnych )

gdzie
Xp) = $Re  (pi-wiw) (D.25)
) Yo '
Ap) = 1% Im o( ) (D.26)
a(P) == g I 9lpizwiw .26).

x§L<p) = 4-5 Re L- E(N—w&wﬁrs“”.w) + 35(“"3’,‘,3'@“’,5 Wy 9)] (D.27)

Axp)= 15 [-5imwim w0, 0) + Pgleimwinww 0] (0.28)

NL 1
ag (p)= 13 Re Ua'(m-ﬁ;;:a)dw-w) * U(P*‘“ofgtgbw.w)] (D.29)

ZNL = : mwi= W, W, TWisW, W, .
X (m= (350 “’aoﬁ"pp“’ w) + P w;ﬁ%ﬁw w) ] (D.30)

2ot 5 {1 106 (s g0r ) - 36 (s
POk -l W ¥ a.;q,%b s w) - p.-;tzkz)-w-u)]

-~

! ©
-z Re N(Pi- Wi~ Wy Wyw) € } (D.31)
5 o Ag) AS «gs
oraz
E = B(k) (D.32)
Calkowity hamiltonian oddzialywania pola optycsnego ze zbiorem N mikro-

uktadéw gnajdujqcych sie w jednostee objetodci zgodnie & (1) L (2) jest
réwny:

8

,HI = ng) + H(Iu) + eve = ) H%an) (D033)

R
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gdzie :
a2 5‘_11 <P o)y (D.34)

Zatbdimy, ze nasz uklad skiada si¢ z takich samych mikroukladéw. W tym
wypadku suwowanie po p znacznie sie upraszeza i staje sie trywialne jes-

1i stan podstawowy mikroukladu Jest niezdegenerowany., W przypadku braku
degeneracji mamy:

Ry =y | (D.35)

co powocuje znizenie polaryzowalnoéei antysymetrycznych wzgledem inwen-
sji czzsu, dzickl czemu:

o = XM = iy ; (3.36)
-N ek
A L) = RE(p = i) (0.37)

i sumowanie po p sprowadza si¢ do przemnozenia stalych (D.25-D,31) przez
N, ¢o prowadzi do (12-15) ze staiymi molekul arnymi s

Rex, . = Fe Ot.o‘“(p;'-w; (f)) , Im o = Im QM(PS"wi w)

Fe Bugys= Fe 8 (pi- wiz gg.d,w,w |

If"dap36= Ind (p3- (‘&;3‘;’6“'“)
) =R (p;~ W, w )
e%ﬂ"” ¢ P‘ (:;/33—%(" /,(d

Aulbzmy, ze poziom oodsta@owy ¥ mikrouklaiu Jest zdegererowany 2u—krot-
nie, przy czym voszczegdlne stany numerujemy liczbg £=1,2,3,.004u tak
przyvorzgdkowansg poszczegdlnym funkc jom falowym, Ze

W¥hp 1(0) = V¥pelp) . 39

2 kwantowej teorii obsadzer wiadomp /184/, %e prawcopoioblielstwo znale-
zlenia si¢ mikroukladu w ktérymkolwiek ze standw s-krotnie 2zdegenerowa-
nego poziomu ¥ jest takie samo § wynosipyv. 4 tego wynixa, ze w przy~—
padku duzej liczby 4, identycznych mikrouktaidw w Jednostce objetosci w
kazdym ze stanow s—krotnie'zdegenerowanego poziomu ¥ znajdzie sis taka
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sama liczba mikroukiaddéw réwna (N/S)’pw,. ¥ naszym przypadku liczba ta
bedzie réwna N/2u poniewaz fyywaczyliény juz do (D.7) 1 (D.8) okresla-
Jaecyeh liniows i nieliniowe polaryzowalnoéci. Wobec powyZszego sumowanie
Po p moiemy zastapié sumowaniem po stanach 2u-krotnie 2degenerowanego po~
ziomu ¥ 3

N
F(pi-wi-w, 0, w)
g Y «fgd
. (D.40)
B [ -
= o fpi~wi~w,wyw) + Tri~wimwiw )
"ot apyd Vhor(p) ™ ®pYd YYZf(p)]

gdzie pierwszy skiadnik jest nieliniowg polaryzowvalnoéciq w stanie
szf_,‘(p) »a$ drusi w 'Jllllzf(p), pPrzy czym polaryzowalnosci te sg zespo-
lons. Pemig¢tajgc o tym, ze polaryzowalnosci symetryczne wzgledem inwer-

8Jl czasu majq take samg warto$é w stanie ‘Wwaf_,](p) i wwaf(p) =
= RY¥Yop_4(p), zaé antysymetryczne résnig sie znekiem, wobec (b.40),
(D.10), (D.14) 1 (D,22) mamy ¢ -
N
(p;=w;=w,w,Ww) = NRe ' (D.41)
E (s eop'i'% r"‘PTJ
gdzie drednia polaryzowalnos$é;
. - 1 R EIAHETAN " (D.QZ)
" Yapye ™ & é *Tr oc(‘;srﬁ'w U)‘I’V2f-1(p)
Postgpujac w podobny sposéb mamy:
O(pj~wij=-w, W, w) = i N Ind (D43
p% Pi A pieg ) : «BFS )
gdzie
1 &
Imdaﬁ6,6= 8 : fégl] Im G{p3~ woi-k;"):j’w' w)wwzf"1(p) (Do4a)

¥ przypadku nieparzystej krotnosci (2u+1) degeneracji poziomu ¥ zaloiy=-
my dodatkowo, Ze przynajmniej dla jednego stanu (oznaczmy go przez
Y ¥,(p}) musi zachodaics

WY, (p) = Yy, (p) : ' (D.45)

zas dla pozostalych mamy (D.39). Ze wzgleuu na (5445} polaryzowalnosé ane
tysymetryczna wzrledem inwersji czasu w stanie wwo(p) zeruje sie. Po-
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stepujac podobnie jak poprzednio. zamiagtv (D.42) i (D.44) otreymamy te-—
raz: :

= 1
"elapgs™ Zuer LR8BIm0 iz oWy (5)

(D.46)
e 2 ne (e sy s
* £=1 Feg e Qé'kﬂ"d)w w)wy’gf 1(p) ]
mdaﬁa.(g gm' [ mg (m-wi-z). Wy “)WWD(P)
. (D.47)

+ 2 t Im6(Ps-wi-w wnw)v'éf 1(p)]

Korzgstajac z (D.41)=(D.47) mozemy wykonaé w (D.34) sumowanie po p. v
przypadku cegeneracji goziomu Qodstawowego zaréwno o krotnoseci parzystej
Jak 1 nieparzystej, H )3 d 4 opisane sg w dalszym ciggu przez (12—
+13) przy czym parametry molekularne (14) L (15) sa okreélone przes
_ érednie liniowe i nieliniowe polaryzowalnoéci, réwne dla degeneracji pa-
rzystej:

-

u
Reo,, = 3—1;43, Re o«.(p;-:ozw}.’éfﬂ(p)
‘\
Im 9““ =% fé Im ¢ (ps~ w w)V'Waf-'](P) (D.48)
‘ 1
Re ToiBg)B8 = U Z Re 7(ps- “’(‘ﬁ}%{r hraf_ﬂ(p)

za Rey. /5/5‘ L RoFy pap OkFeila (Du42) a tnd, 40 & TG, 0= (D)
natomiast dla degenerac;ji nieparzystej:

1
Reoyo = m[f“’ “(P“““;*“”wo(p)
+ 2 E‘_L, Reoo(pi-w w,w, __‘(p)]

fum =zt [ 9oz w1 oy o
(D.49) ~
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*2 ; Imq(p;—u,u yo(P) ]

i -wj-
ReTy 50186 = zurt LBe (- im0y @y (p)
+2 i‘ Re 17(""‘(‘3%7‘5”“”"’)1'sz 1(p)]
8 ReFonps 1 ReFupqp Okredla (D.46) ; _I"'Gmms i Iméaﬂaﬁ

- (Do“'?)o

Biorac pod uwage (D.38), (D.42), (D.44), (D.46-D.49) okreilajgce nie—
liniowe polaryzowalnoécl molekuly w przypadku nieobecnosci jak  réwniez
obecnobci degeneracji pozioméw elektronowych, oraz (D.10) i (e 8=, 16}
widaé, 2e :

Re Fapzs 'I’"do./sad‘ ' re ro({bzr)Jq:

_na:jq taka samg symetrie¢ permutacyjna jak odpowiednio

(1) (1,2,2) (1)_(1,1,1)"
( :J:-«-rb—«w,w) X (p;-w;—aa,&:,m}

‘e eee  aBfyd . e mee Y-¥ 4

(1)x(2p1s1) 9
e eee p; -%'q

Symetrie te¢ moina odezytaé z (De12), (1.19) 1 (1e20).



DODATEK II

W Dodatku I pokazalismy, Ze tensor Re y’ § Jest niezmiennicgy wzgle-
dem przestawienie wskasnikéw o 1 A oraz ri ¢, a takse przestawienia
pary wskasnikéw af 1 38 . Drugi z tensordw Imdqﬁ & okreélajgcy
nieliniowy parametr molekularny xAL, Jest niezmienniczy wzgledem prze-—
stawienia wskasnikéw Tt g s za8 Re ?“(BU)J¢ Jest symetryczny wzgledem
przestawienia wskainikéw & 1 ¢ oraz 8 | T (AL J odnosza sie¢ do
operatora elektrycznego momentu kwadrupolowego),

Chege okreslié parametry molekularne x}%, xi’, ng, “EL i ',(,NL

A
dla molekut o rdéznej symetrii nalezy znaé postacie tensoréw polaryzowal~

noéei Re&xﬁa‘d’ ' Mdaﬂa*d i Re Ta(By)S¢ * ¥ tym celu, korzystajge z /181,
185/, wyznaczono je dla 102 magnetycznych grup punktowych. Wyniki .prze%—
stawiono w tabliecsch 1-3, Natomiast parametry molckularne xi’, s
xgr‘, ﬂgr‘ i xl:L dla tych grup zebrano w tablicy 4.
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