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Ðàññìàòðèâàåòñÿ íåëèíåéíîå íåñòàöèîíàðíîå ïîãëîùåíèå èíôðàêðàñíîãî ëàçåðíîãî èçëó÷åíèÿ â êîëåáà-
òåëüíûõ ïîëîñàõ ìîëåêóë ñ ïëîòíîé êâàçèñëó÷àéíîé âðàùàòåëüíîé ñòðóêòóðîé, õàðàêòåðíîé äëÿ ðÿäà àòìî-
ñôåðíûõ ñîñòàâëÿþùèõ. Ïîëó÷åíî àíàëèòè÷åñêîå âûðàæåíèå äëÿ âåðîÿòíîñòè íåêîãåðåíòíîãî ôîòîâîç-
áóæäåíèÿ êîëåáàòåëüíîãî ïåðåõîäà. Íàéäåíû óñëîâèÿ ñèëüíîãî ïðîÿâëåíèÿ ýôôåêòîâ íåñòàöèîíàðíîñòè 
âðàùàòåëüíûõ çàñåëåííîñòåé, ïðîàíàëèçèðîâàíà ðîëü ôîðìû è äëèòåëüíîñòè èìïóëüñà èçëó÷åíèÿ. Ïðîâåäå-
íû îöåíêè óêàçàííûõ ýôôåêòîâ äëÿ ìîëåêóë O3 â ëàáîðàòîðíûõ è àòìîñôåðíûõ óñëîâèÿõ. 

 
 

Ýôôåêòû íåëèíåéíîãî ïîãëîùåíèÿ èíôðàêðàñíîãî (ÈÊ) èçëó÷åíèÿ ìîëåêóëÿðíûìè ãàçàìè ïðåä-
ñòàâëÿþò çíà÷èòåëüíûé èíòåðåñ â àòìîñôåðíîé îïòèêå [1]. Â ÷àñòíîñòè, ÷òî êàñàåòñÿ ëàçåðíîãî âîç-
áóæäåíèÿ êîëåáàòåëüíûõ ïåðåõîäîâ ñ ïëîòíîé è ïî÷òè õàîòè÷åñêîé âðàùàòåëüíîé ñòðóêòóðîé ñïåê-
òðà, ïðèñóùåé ìíîãèì êîìïîíåíòàì àòìîñôåðíîãî âîçäóõà (Î3, SO2, NO2 è äð.). Îñîáåííîñòè òàêîãî 
âîçáóæäåíèÿ ðàññìàòðèâàëèñü ðàíåå â [2, 3]. Â ýòèõ ðàáîòàõ ðàñ÷åò âåðîÿòíîñòè íåêîãåðåíòíîãî êî-
ëåáàòåëüíîãî ôîòîâîçáóæäåíèÿ ïðîâîäèëñÿ â ïðèáëèæåíèè êâàçèñòàöèîíàðíîñòè çàñåëåííîñòåé âðà-
ùàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé, ÷òî, åñòåñòâåííî, îãðàíè÷èâàåò îáëàñòü ïðèìåíèìîñòè ïîëó÷åííûõ ðåçóëüòàòîâ. 

Â íàñòîÿùåé ðàáîòå äàíî àíàëèòè÷åñêîå ðåøåíèå çàäà÷è î íåêîãåðåíòíîì íåñòàöèîíàðíîì (ò. å. 
íà âðåìåíàõ, ñðàâíèìûõ ñ âðåìåíåì âðàùàòåëüíîé ðåëàêñàöèè) âîçáóæäåíèè ëàçåðíûì ÈÊ-
èìïóëüñîì ìîëåêóëÿðíîãî êîëåáàòåëüíîãî ïåðåõîäà ñ õàîòè÷åñêîé âðàùàòåëüíîé ñòðóêòóðîé. Â êâà-
çèñòàöèîíàðíîì ïðåäåëå ïîëó÷åííîå ðåøåíèå ñîâïàäàåò ñ ðåçóëüòàòîì [3]. Íàéäåíû óñëîâèÿ ñèëüíîãî 
íåñòàöèîíàðíîãî ïîãëîùåíèÿ èçëó÷åíèÿ íà êîëåáàòåëüíûõ ïåðåõîäàõ è îïðåäåëåíà ïðè ýòîì ðîëü 
ôîðìû è äëèòåëüíîñòè èìïóëüñà. 

Ðàññìîòðèì íåêîãåðåíòíîå âçàèìîäåéñòâèå îïòè÷åñêîãî èçëó÷åíèÿ ñ íåâûðîæäåííûì êîëåáàòåëü-
íûì ïåðåõîäîì, èìåþùèì âðàùàòåëüíóþ ñòðóêòóðó. Óðàâíåíèÿ äëÿ ðàçíîñòè çàñåëåííîñòåé Δni i-é 
ïàðû, ñâÿçàííûõ èçëó÷àòåëüíûì ïåðåõîäîì êîëåáàòåëüíî-âðàùàòåëüíûõ (ÊÂ) óðîâíåé, è óðàâíåíèÿ 
äëÿ êîëåáàòåëüíûõ çàñåëåííîñòåé N0, N1 èìåþò âèä [3] 
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ãäå 01

i
W  — âåðîÿòíîñòü â åäèíèöó âðåìåíè âûíóæäåííîãî ïîãëîùåíèÿ èçëó÷åíèÿ i-é ëèíèåé ïîëîñû; 

τRT — õàðàêòåðíîå âðåìÿ âðàùàòåëüíî ïîñòóïàòåëüíîé ðåëàêñàöèè; 0 1,

i i
q q  — äîëè ìîëåêóë íà íèæ-

íåì è âåðõíåì âðàùàòåëüíûõ ïîäóðîâíÿõ (ôàêòîðû âðàùàòåëüíîé çàñåëåííîñòè). Ñóììèðîâàíèå â (2) 
âåäåòñÿ ïî âñåì ëèíèÿì ïîëîñû. Ïðè çàïèñè (1) îòíîøåíèå ñòàòèñòè÷åñêèõ âåñîâ âåðõíåãî è íèæíåãî 
ÊÂ- óðîâíåé äëÿ ïðîñòîòû ïîëàãàëîñü áëèçêèì ê åäèíèöå, à êîëåáàòåëüíûì ýíåðãîîáìåíîì è äðóãèìè 
«ìåäëåííûìè» ïðîöåññàìè ïðåíåáðåãàëîñü. Ïîñêîëüêó âðàùàòåëüíûå ýíåðãèè KB-óðîâíåé, ñâÿçàííûõ 
äèïîëüíîðàçðåøåííûìè ïåðåõîäàìè, îáû÷íî ïðèìåðíî îäèíàêîâû, ìîæíî îãðàíè÷èòüñÿ ñëó÷àåì 
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i i

iq q q≈ =  

Ñ÷èòàÿ, ÷òî â ìîìåíò âêëþ÷åíèÿ èçëó÷åíèÿ Δni(t = 0) = qiΔNíà÷, ãäå ΔNíà÷ — íà÷àëüíàÿ ðàçíîñòü 
çàñåëåííîñòåé êîëåáàòåëüíûõ óðîâíåé, ïîëó÷àåì ðåøåíèå íåîäíîðîäíîãî äèôôåðåíöèàëüíîãî óðàâíå-
íèÿ (1): 
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Ïðè âûâîäå (3) ïîäðàçóìåâàëîñü óñëîâèå àäèàáàòè÷íîñòè ôîðìû èìïóëüñà èçëó÷åíèÿ 
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t  Çäåñü f(τ) — âðåìåííàÿ 

ôîðìà ëàçåðíîãî èìïóëüñà (îãèáàþùàÿ èíòåíñèâíîñòè); 
01 0

( )iW  — çíà÷åíèå 
01

i
W  â ïèêå èìïóëüñà. 

Âàæíî ïîä÷åðêíóòü, ÷òî íàðóøåíèå óñëîâèÿ àäèàáàòè÷íîñòè íàèáîëåå âåðîÿòíî â ñëó÷àå ñîâïàäåíèÿ 

÷àñòîòû èçëó÷åíèÿ ñ öåíòðîì KB-ïåðåõîäà, êîãäà çíà÷åíèå 
01 0

( )iW  âåëèêî. Â íåðåçîíàíñíîì ñëó÷àå 

01 0
( )iW çíà÷èòåëüíî ìåíüøå, è ïîýòîìó óñëîâèå àäèàáàòè÷íîñòè óäîâëåòâîðÿåòñÿ ëåã÷å. 

Îòìåòèì, ÷òî êâàçèñòàöèîíàðíûé ïðåäåë ðåøåíèÿ (3), ðàâíûé qiSi/ci, òîëüêî â íóëåâîì ïðè-
áëèæåíèè äëÿ ðÿäà Si(Si ≈ ΔN) ñîâïàäàåò ñî çíà÷åíèåì, ïîëó÷àþùèìñÿ èç óðàâíåíèÿ (1), åñëè åãî 
ïðàâóþ ÷àñòü ïðèðàâíÿòü ê íóëþ. Ýòî ñâÿçàíî ñ òåì, ÷òî â äàííîì ñëó÷àå ñòðîãîãî ðàâåíñòâà 0

i
nΔ =�  

âîîáùå äîñòè÷ü íåâîçìîæíî èç-çà ñóùåñòâîâàíèÿ âðåìåííîé çàâèñèìîñòè ΔN(t). Îäíàêî Si ìàëî îò-
ëè÷àåòñÿ îò ΔNíà÷, åñëè çà âðåìÿ τRT èçìåíåíèå ΔN ìàëî. Òàêàÿ ñèòóàöèÿ òèïè÷íà äëÿ ýêñïåðèìåíòà, 
àíàëèçèðîâàâøåãîñÿ ðàíåå â [2, 3]. Â ñâÿçè ñ ýòèì îãðàíè÷èìñÿ äàëåå ïðèáëèæåíèåì Si ≈ ΔN ≈ ΔNíà÷. 

Çàäàâàÿ âðàùàòåëüíóþ ñòðóêòóðó êîëåáàòåëüíîé ïîëîñû 0 1−  ñ ïîìîùüþ ìîäèôèöèðîâàííîé 

ìîäåëè Ãóäè [3, 4], â êîòîðîé îäèíàêîâûå ëîðåíöåâñêèå ëèíèè ðàñïîëîæåíû ñëó÷àéíî è ðàâíîâåðîÿò-
íî â íåêîòîðîì ÷àñòîòíîì èíòåðâàëå Δ (øèðèíà ïîëîñû), èç (2) è (3) ïîëó÷àåì: 
 

 

 (4) 

 

 
 

ãäå ν, I0 è f(t) — íåñóùàÿ ÷àñòîòà, ïèêîâàÿ èíòåíñèâíîñòü è ôîðìà èìïóëüñà èçëó÷åíèÿ; q, σ, ΔνL è 
L — ôàêòîð âðàùàòåëüíîé çàñåëåííîñòè, ðåçîíàíñíîå ñå÷åíèå ïîãëîùåíèÿ, ñïåêòðàëüíàÿ øèðèíà ÊÂ-
ëèíèé ïîëîñû è ñðåäíåå ðàññòîÿíèå ìåæäó íèìè. Ïðè ïîëó÷åíèè (4) èñïîëüçîâàëîñü åñòåñòâåííîå äëÿ 
ìîëåêóëÿðíûõ ïîëîñ ñîîòíîøåíèå Δ . ΔνL. Âåëè÷èíà W01 â (4) èìååò ñìûñë âåðîÿòíîñòè âîçáóæäå-
íèÿ (â åäèíèöó âðåìåíè) êîëåáàòåëüíîãî ïåðåõîäà ñ ó÷åòîì åãî âðàùàòåëüíîé ñòðóêòóðû. Ïðè ýòîì 

01

QS
W  ÿâëÿåòñÿ êâàçèñòàöèîíàðíûì ïðåäåëîì W01, ïîëó÷åííûì ðàíåå â [3]. Âõîäÿùèé â (4) îïðåäå-

ëåííûé èíòåãðàë ñ òî÷íîñòüþ äî ìíîæèòåëÿ π/2 åñòü âûðîæäåííûé ãèïåðãåîìåòðè÷åñêèé ðÿä äâóõ 
ïåðåìåííûõ (ôóíêöèÿ Àïïåëÿ) [5]. 

Åñëè õàðàêòåðíîå íàñûùåíèå ëèíèåé ïîëîñû ìàëî (ò.å. à . 1), ôîðìóëà (4) óïðîùàåòñÿ: 
 

 (5) 
 

ãäå I0(x), I1(õ) — ìîäèôèöèðîâàííûå ôóíêöèè Áåññåëÿ [6]. Îòíîñèòåëüíîå ðàçëè÷èå W01 è 
01

QS
W  

ïðè b n 1 èìååò ïîðÿäîê à ⋅ åõð(—t/τRT) n 1, à ïðè b . 1 — à ⋅ b–3/2 
⋅ åõð(—t/τRT)� 1. Èç (4) è 

(5) ñðàçó ñëåäóåò âàæíûé ðåçóëüòàò: ðàâåíñòâî 
01 01

QS
W W≈  âûïîëíÿåòñÿ íå òîëüêî ïðè t . τRT, íî è 

ïðè ëþáîì t, åñëè b . 1.Ýòî îçíà÷àåò, ÷òî åñëè b . 1,òî ïðè ðàñ÷åòå âåðîÿòíîñòè ôîòîâîçáóæäåíèÿ 
êîëåáàòåëüíîãî ïåðåõîäà çàñåëåííîñòè âðàùàòåëüíûõ ïîäóðîâíåé ìîæíî ñ÷èòàòü êâàçèñòàöèîíàðíû-
ìè, íå çàáîòÿñü î ñïðàâåäëèâîñòè ýòîãî äîïóùåíèÿ äëÿ êàæäîãî îòäåëüíîãî KB-ïåðåõîäà. Ïðîñòûå 
îöåíêè ïîêàçûâàþò, ÷òî â óñëîâèÿõ ýêñïåðèìåíòà [2] ïî âîçáóæäåíèþ ïîëîñû (000)—(001) ìîëåêóë 
Î3 (äàâëåíèå 3 Òîðð, äëèòåëüíîñòü èìïóëüñà ÑÎ2-ëàçåðà 75 íc) íåðàâåíñòâî b . 1 âûïîëíÿåòñÿ ïðè 
I0 ì 1 êÂò/ñì2, ò. å. ïðàêòè÷åñêè âî âñåì äèàïàçîíå èñïîëüçîâàâøèõñÿ ïèêîâûõ èíòåíñèâíîñòåé. 

Ïîä÷åðêíåì, ÷òî çàìåòíûå îòëè÷èÿ W01 îò 01

QS
W  ìîãóò áûòü ëèøü ïðè b < 1. Ïðè b n 1 èç (4) 

ïîñëå ïðåîáðàçîâàíèé ïîëó÷àåì: 
 

 (6) 
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Ëåãêî âèäåòü, ÷òî äîáàâêà ê åäèíèöå âñåãäà ïîëîæèòåëüíà, âîçðàñòàåò ñ óâåëè÷åíèåì à è ïðè 

à . 1 åñòü exp / .RTa t− τ  Êîðíåâàÿ çàâèñèìîñòü îáóñëîâëåíà ëîðåíöåâñêîé ôîðìîé êðûëüåâ ëèíèé 

ïîãëîùåíèÿ. Òàêèì îáðàçîì, äëÿ òîãî ÷òîáû W01 çàìåòíî îòëè÷àëîñü 
01

,

QS
W  íåîáõîäèìî è äîñòàòî÷íî 

îäíîâðåìåííîå âûïîëíåíèå òðåõ óñëîâèé: 
 

t < τRT, à > 1, b < 1. (7) 
 
Èìåÿ â âèäó, ÷òî b(t) — âîçðàñòàþùàÿ ôóíêöèÿ, a a(t) — ïîâòîðÿåò îãèáàþùóþ èíòåíñèâíîñòè èç-
ëó÷åíèÿ, ñîîòâåòñòâèÿ (7) ìîæíî îæèäàòü â ïèêå êîðîòêîãî ìîùíîãî èìïóëüñà. Áîëåå ïîäðîáíûå óñ-
ëîâèÿ (7) äëÿ ýòîãî ñëó÷àÿ âûãëÿäÿò ñëåäóþùèì îáðàçîì: 
 

 (8) 
 

ãäå ð0, ð — äâà äàâëåíèÿ ãàçà; σ0, 
0

RTτ  — ñå÷åíèå ïîãëîùåíèÿ è âðåìÿ τRT, èçìåðåííûå ïðè äàâëåíèè 

p0; t0 — ïîëîæåíèå ïèêà èìïóëüñà. Èç (8) ñëåäóåò, ÷òî ÷åì êðó÷å ïåðåäíèé ôðîíò èìïóëüñà (åñòåñò-
âåííî, â ðàìêàõ îáñóæäàâøåãîñÿ âûøå óñëîâèÿ àäèàáàòè÷íîñòé), òåì ëó÷øå âûïîëíÿòñÿ ýòî íåðàâåí-
ñòâî. Îòìåòèì òàêæå, ÷òî ïðè ôèêñèðîâàííûõ p, t0, f(t) óñëîâèå (8) âûïîëíÿåòñÿ ëèøü äëÿ îïðåäå-
ëåííîãî èíòåðâàëà ïèêîâûõ èíòåíñèâíîñòåé I0. 

Ñäåëàåì îöåíêè äëÿ àòìîñôåðíîãî îçîíà íà âûñîòå 20—30 êì (ð ≈ 50 Òîðð). Èñïîëüçóÿ õàðàê-
òåðíûå äëÿ Q-âåòâè ïîëîñû (000)—(001) O3 çíà÷åíèÿ pσ ≈ 2 ⋅ 10–17 ñì2 ⋅ àòì, ΔνLp

–1 ≈ 0,16 ñì–1àòì–1 
[7, 8], à òàêæå pτRT ≈ 0,5 íñ ⋅ àòì [9], ïîëó÷àåì, ÷òî â ïèêå èìïóëüñä ñ ëèíåéíî íàðàñòàþùèì çà âðå-
ìÿ τï.ô ïåðåäíèì ôðîíòîì óñëîâèå (8) âûïîëíÿåòñÿ ëèøü ïðè τï.ôd 0,1 íñ è 0,1d I0d 1 ÌÂò/ñì2. Ïðè 

äðóãèõ çíà÷åíèÿõ τï.ô è I0 îòëè÷èåì W01 îò 01

QS
W  ìîæíî ïðåíåáðå÷ü. 

Òàêèì îáðàçîì, âåðîÿòíîñòü W01 íåñòàöèîíàðíîãî ôîòîâîçáóæäåíèÿ êîëåáàòåëüíîãî ïåðåõîäà, 
âðàùàòåëüíàÿ ñòðóêòóðà êîòîðîãî çàäàíà ìîäèôèöèðîâàííîé ìîäåëüþ Ãóäè, îïðåäåëÿåòñÿ ôîðìóëîé 
(4). Èç íåå ñëåäóåò, ÷òî åñëè ïàðàìåòðû èçëó÷åíèÿ è ñïåêòðà ìîëåêóëû òàêîâû, ÷òî âûïîëíÿåòñÿ ñî-

îòíîøåíèå 
4

( ) 1,W t dt
π
∫ �  òî 01 01

,

QS
W W≈

 ò.å. ïðè âû÷èñëåíèè W01 çàñåëåííîñòè âñåõ âðàùàòåëüíûõ 

ïîäóðîâíåé ìîæíî ñ÷èòàòü êâàçèñòàöèîíàðíûìè íåçàâèñèìî îò äåéñòâèòåëüíîé ñïðàâåäëèâîñòè ýòîãî 
ïðèáëèæåíèÿ äëÿ êàæäîãî KB-ïåðåõîäà â îòäåëüíîñòè. Ýôôåêòû íåñòàöèîíàðíîãî ïîãëîùåíèÿ çàìåò-
íî óâåëè÷èâàþò W01 ëèøü ïðè îäíîâðåìåííîì âûïîëíåíèè óñëîâèé (8), êîòîðûå ìîãóò èìåòü ìåñòî â 
ïèêå êîðîòêèõ ìîùíûõ èìïóëüñîâ. 
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S . V .  I v à n î v ,  V . Y a .  Ð à n ñ h å n k î . Nonstationary Absorption of Radiation within a Vibrational 
Band with a Random Rotational Structure. 
 

Nonlinear nonstationary absorption of infrared laser radiation within vibrational bands of molecules with dense 
quasi random rotational structure, that is typical for a number of atmospheric components, is considered. An analytical 
expression for the probability of incoherent photoexcitation of a vibrational transition is obtained. The conditions for 
the nonstationary rotational population effects to be strong are determined; the role of laser pulse shape and duration 
is analyzed. These effects are estimated for O3 molecules under laboratory and atmospheric conditions. 


