1. NOTIUNI INTRODUCTIVE

1.1. Obiectul Opticii neliniare

Optica este ramura fizicii care descrie generarea, compunerea, transmiterea
si interactiile luminii cu materia, precum si studiul raporturilor acestora cu alte
fenomene fizice.

In mod mai concret, subiectul important al opticii priveste propagarea si
interactiile undelor electromagnetice cu materia, nu numai in partea spectrului de
frecventd al acestora n care ele In realitate produc senzatii vizuale, ci si in regiunile
adiacente ale spectrului, cu proprietati similare si care pot fi studiate cu tehnici

similare. O reprezentare detaliatd a spectrului electromagnetic este dati in figura 1.1.
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In aceeasi figura se indicéd si originea radiatiilor electromagnetice emise.
Domeniul optic al radiatiilor electromagnetice este foarte bine evidentiat in

- Originea radiatiilor electromagnetice emise

Fig. 1.1
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figura 1.2, in care se observa ca spectrul vizibil este configurat pe o octava, pe cand
spectrul optic cuprinde trei decade.

Studiul luminii si al proprietatilor sale a condus atat la satisfactii stiintifice,
cat si la satisfactii tehnologice. Astfel, instrumentele optice au aplicatii multiple.
Telescopul si mai tarziu spectroscopul ne-au aratat cd mai existd si alte lumi in afara
de lumea noastrd. Viteza finita a luminii a fost revelatd pentru prima daté cu ajutorul
telescopului. Microscopul si telescopul ne-au dat informatii stiintifice asupra
structurii interne a materiei. S-a evidentiat existenta si a altor tipuri de “lumind” prin
mdrirea rezolutiei instrumentelor optice. De asemenea, fotografia a revolutionat
comunicatiile, ficand posibild diseminarea cunostintelor si intelegerea esentialului
din datele stiintifice si din progresul ingineresc facut in diferite etape de dezvoltare a
opticii.
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Fig. 1.2.

Teoria electromagnetica a luminii, care utilizeazd numai proprietatile clasice
ale cAmpului electromagnetic, poate explica pe deplin fenomenele de interferenta,
difractie, reflexie, refractie si, in parte, fenomenele de absorbtie si de dispersie daca
se considerd actiunea luminii asupra electronilor din substantd considerati ca
oscilatori clasici.

Un numér mare de fenomene si anume, acelea care fac sd intervind sub o
formd detaliatd interactiunea dintre lumind si atomi sau molecule, cum ar fi emisia
radiatiilor optice, absorbtia radiatiilor optice, impréstierea (si dispersia) acestora etc.
se explicd numai in cadrul teoriei cuantice.

Comparand optica cu alte ramuri ale fizicii, se constatd ci aceasta a facut
progrese mai rapide. Aceasta se datoreazi faptului cd omul dispune de cel mai
sensibil detector in regiunea spectrului vizibil, iar spectrele adiacente (ultraviolet si
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infrarosu) folosesc tehnici de detectie si de prelucrare similare. Lungimile de unda
ale radiatiilor optice sunt atat de mici incat campurile optice pot fi reprezentate prin
functii continue si propagarea lor poate fi descrisd suficient de exact cu ajutorul
opticii geometrice, aproximatie in care difractia nu este importanta si se considerad
numai directia de transport a energiei. Cu toate acestea, chiar atunci cand trebuie s
se considere structura undei, cadrul teoretic este relativ simplu, deoarece ecuatiile de
baza ale propagarii undelor electromagnetice sunt /iniare in toate circumstantele
comune intalnite. Se spune cd ne aflam in acea parte a opticii care senumeste opticd
liniard. Natura liniard a ecuatiilor care guverneaza fenomenele respective, simplificd
mult caracterul solutiilor pentru undele corespunzatoare. Principiul suprapunerii
este respectat, aceasta explicand de ce nu apar modificéri sau Imprastieri cand doud
unde interactioneaz intr-un mediu optic.

Totusi, de-a lungul timpului, in diferite momente de dezvoltare a opticii, s-a
constatat cd linearitatea ecuatiilor undelor 1n mediile optice este numai o
aproximatie, de cele mai multe ori chiar una foarte buna. Desi, in general,
coeficientii termenilor neliniari sunt extrem de mici, existd anumite circumstante in
care ei pot conduce la efecte uimitoare. Existenta, caracterul si mérimile acestor
neliniaritdti aduc informatii mai detaliate asupra structurii materiei si dividende
promititoare pentru tehnologie. Aceste dezvoltdri, din punct de vedere fundamental,
conduc la confirmarea, clasificarea exactd, extinderea, mai curdnd risturnarea, a
teoriilor stabilite pentru interactia optica.

Printre efectele noi observate, care cer noi rafinamente in teoria opticd, sunt
amplificarea luminii, mixarea undelor luminoase pentru a crea noi frecvente,
schimbdrile spectrale in fasciculele de lumind care trec prin medii transparente
normale, generarea de unde sonore de catre lumind, care isi schimba spectrul in
acest proces, ionizarea atomilor de cétre lumina din vizibil sau chiar din infrarosu
s.a.m.d. Aceste efecte sunt studiate de aceea ca parte a opticii care se numeste opticd
neliniard. Efectele amintite, precum si altele, evidentiaza faptul ca neliniaritatea in
opticd se manifestd datoritd schimbarii proprietitilor optice ale mediului cand
intensitatea undei luminoase pétrunse in mediu creste sau cand una sau mai multe
alte unde luminoase sunt introduse in mediu. Astfel, obiectul noului domeniu,
Optica neliniard, se poate enunta sub urmatoarea forma:

Optica neliniard studiazd variatiile proprietdtilor optice ale mediilor
(substantelor) in functie de intensitatea campului undei luminoase care se propagd
in medii, precum §i fenomenele care se datoreazd acestor variatii si reflectd
particularitdtile propagdrii fasciculelor de lumind intense in medii, precum si
diferitele efecte de interactie ale undelor luminoase.

Se remarcé faptul cd modificarea mediului are caracter reversibil, adicé, in
momentul in care se intrerupe iluminarea substantei cu radiatia intensa,
caracteristicile mediului revin la cele initiale, ca si cum nu s-ar fi produs iluminarea.

Influenta opticii neliniare asupra tehnologiei este remarcabild. De exemplu,
in zilele noastre, cea mai mare parte dintre dispozitivele optoelectronice au o
functionare bazatd pe cel putin un efect optic neliniar. Cercetarile asupra unor noi
tehnici sau asupra unor noi materiale sunt foaret importante si influenta opticii
neliniare este considerabila.

In concluzie, se poate spune ci Optica neliniard este ramura fizicii care
trateazd fenomenele care au drept consecintd modificarea proprietdtilor optice ale
unui mediu material sub actiunea campului undei electromagnetice.
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1.2. Optica liniara si Optica neliniara

Optica liniard se caraterizeaza prin urmditoarele presupuneri, admise de
constatérile experimentale ficute de-a lungul timpului:
— In interactia luminii (undelor electromagnetice) cu un mediu oarecare, proprietitile
optice ale acestuia, cum ar fi indicele de refractie, n, si coeficientul de absorbtie,

o, (prin coeficientul de extinctie, 7 ), sunt independente de intensitatea luminii.

— Principiul suprapunerii functiilor de unda, care descriu fasciculele de lumina, este
fundamental.

— La trecerea luminii printr-un mediu, frecventa acesteia nu poate fi alterata.

— Lumina nu poate interactiona cu lumina, adicd, doud (sau mai multe) fascicule de
lumina din aceeasi regiune a unui mediu liniar"™ optic nu poate avea nici o influentd
unul asupra celuilalt. Astfel, rezultd cd lumina nu poate controla lumina.

Optica neliniard contrazice aceste axiome admise in Optica liniard, adica:

— Indicele de refractie si in consecintd viteza luminii Intr-un mediu neliniar optic,
precum si coeficientul de absorbtie depind de intensitatea luminii.

— Principiul superpozitiei este violat in cazul in care mediile devin neliniare la
propagarea luminii prin el.

— Lumina isi poate altera frecventa ei cand trece printr-un mediu neliniar™”.

— Lumina poate controla lumina. Fotonii interactioneaza.

Datoritd acestor constatiri domeniul Opticii neliniare cuprinde multe
fenomene fascinante.

Liniaritatea sau neliniaritatea este mai curand o proprietate a mediului prin
care trece lumina, decat o proprietate a luminii insasi. Comportarea neliniard nu se
manifestd cand lumina se propagé in spatiul liber. Lumina interactioneazé cu lumina
via mediu in care se propaga. Astfel, prezenta unui cAmp optic modifica proprietitile
mdiului care, la randul lui, modificé alt cAmp optic sau chiar campul séu original.

Modificarea mediului are caracter reversibil, adicd, in momentul in care se
intrerupe iluminarea mediului (substantei) cu radiatia electromagneticd, caracte-
risticile revin la cele initiale, ca si cum nu s-ar fi produs iluminarea.

1.3. Scurt istoric

Experienta aratd ca anumite materiale 1si schimba proprietitile lor optice
cand se afld intr-un camp electric. Aceasta se produce deoarece fortele care apar
datoritd interactiei dintre campul electric si electronii moleculelor care constitue
materialul (mediul) distorsioneazi pozitiile, orientédrile sau formele moleculelor
respective. Acest efect rezultat din aplicarea unui camp electric continuu sau de

) Mediile liniare sunt medii care in cazul interactiunii cu radiatia electromagneticd sunt
guvernate de relatii constitutive liniare.

" Mediile neliniare sunt medii care in cazul interactiunii cu radiatia electromagnetica sunt
guvernate de relatii constitutive neliniare.
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joasa frecventd mediului prin care se propagd lumina se manifestd prin schimbarea
indicelui de refractie al mediului si poartd numele de efect electrooptic (figura 1.3).

Materialul
electro-optic Fascicul
delumina
B o
E(Campul electric)
Fig. 1.3.

Un camp aplicat unui mediu anizotrop electro-optic modificd indicele de
refractie al acestuia si prin aceasta el actioneazi asupra luminii polarizate.

Se constatd experimental cd dependenta indicelui de refractie de campul
electric aplicat se manifestd in doud moduri:

— indicele de refractie se schimba proportional cu intensitatea campului
electric aplicat, efectul respectiv purtind numele de efect electro-optic liniar sau
efect Pockels'",

— indicele de refractie se schimbd proportional cu pétratul intensitatii
campului electric aplicat, caz in care efectul este cunoscut ca efect electro-optic
pdtratic sau efect Kerr'”,

Schimbarea care are loc in indicele de refractie al mediului este foarte mica.
Cu toate acestea, schimbarea respectiva actioneazi semnificativ asupra unei unde
optice care se propagd pe o distantd mult mai mare decat lungimea de undd a luminii

in mediu. De exemplu, daca indicele de refractie creste cu 10~ , atunci o undi optici

care se propagi pe o distantd de 10° lungimi de unda va prezenta o schimbare de
fazé aditionald egala cu 2w .

Indicele de refractie al unui mediu electro-optic este functie de campul
electric aplicat £, n= n(E ) Aceastd functie variaza slab cu E astfel incat poate fi

dezvoltati in serie Taylor in jurul lui £=0,

n(E):n+a1E+%a2E2+..., (1.1)

o . dn d*n .
unde coeficientii dezvoltirii sunt n = n(O), a, :(— , dy = > etc. Din
dE ), dE* ),
motive care vor deveni evidente ulterior, este convenabil ca relatia (1.1) sd se
exprime in functie de noi coeficienti

2a, . a
r=——tsis=——, (1.2)
n n
cunoscuti sub denumirea de coeficienti electro-optici, devenind

O Friedrich Pockels (1865 — 1913) a fost primul cercetitor care a descris efectul electro-optic
liniar in anul 1893.
@ John Kerr (1824 — 1907) a descoperit efectul electro-optic pétratic in anul 1875.
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1 1
WE)=n =t E - LB (1.3)

Al doilea si termenii de ordin mai nalt ai acestei serii sunt, In mod tipic, cu
multe ordine de marime mai mici decat ». Termenii de ordin mai Inalt decat cel de-
al treilea pot fi neglijati fara risc.

In cele ce urmeazd este convenabil a deduce o expresie pentru inversul
e . g 1 C A . R
permitivitatii relative, n=—=—-, a mediului electro-optic, in functie de campul

€ n

electric £ . Acest parametru m este util in descrierea proprietatilor optice ale unui
mediu anizotrop. Cresterea foarte micd a lui n, An, este

d 2 1 1

An= a An=|—-— ——m’E——sn’E* |=rE + sE*,

dn n 2 2

obtinandu-se
n(E)~n+rE +sE?, (1.4)

unde n= n(O). Se observéd rolul coeficientilor electro-optici care sunt de fapt,
coeficienti de proportionalitate ai celor doi termeni ai lui An cu E si respectiv cu

E*. Aceasta explici in mod aparent ciudatele definitii ale lui » si s din (1.2).
Valorile coeficientilor » si s depind de directia cAmpului electric aplicat si de
polarizarea luminii.

Existd materiale in care termenul al treilea din expresia (1.3) este neglijabil,
incat se poate scrie:

n(E)zn—%rnsE, (1.5)
reprezentarea graficd a acestei functii fiind daté in figura 1.4.
(R n(E)
n =n(0)
—— : —
0 E 0 E
Fig. 1.4. Fig. 1.5.

Acest efect poartd numele de efect Pockels, iar mediul in care acesta se
produce este numit mediu Pockels (sau celuld Pockels). Coeficientul r poartéd
numele de coeficientul Pockels sau coeficient electro-optic liniar. Valorile tipice ale

lui » se situeaza in gama de la 107? mV™" la 107" mV™"'. De exemplu, pentru

E=10° Vm™, adica, o tensiune electrica de 10 kV aplicati transversal pe o celuli a



Notiuni introductive 17

. . 1 . . .
carei grosime este de 1 cm, termenul Ern3 E din expresia (1.5) este de ordinul de

marime de la 107° la 10™*. Deci, schimbarile in indicele de refractie sunt realmente
foarte mici.

in mod curent, pentru a realiza celule Pockels, se folosesc cristalele:
NH,H,PO, (ADP), KH,PO, (KDP), LiNbO,, LiTaO, si CdTe.

in cazul materialelor centrosimetrice, cum ar fi gazele, lichidele si anumite
cristale, n(E ) poate fi o functie pard simetricd (figura 1.5), deoarece este invarianta

. . . . .. . dn
la schimbarea sensului cdmpului electric £ . Atunci, prima derivata (— , Se
E=0
anuleazd, putand scrie pe n(E ) sub urmatoarea forma:

n(E)zn—%S}sz. (1.6)

Materialul respectiv este cunoscut sub denumirea de mediu Kerr (sau celuld
Kerr), iar parametrul s se numeste coeficient Kerr sau coeficient electro-optic
pdtratic.

A

Valorile tipice ale lui s sunt in gama de la 107"* m*V ™ la 107 m*V ™ in

cristale si de la 102 m?V™? la 107 m?*V™? in lichide. De exemplu, pentru
1 . . - _
E=10° V™ termenul Esn3E2 este de ordinul de marimea de la 107® la 107 in

cristale si de la 107" 1a 1077 in lichide.

In anul 1875, Kerr observd pentru prima dati acest efect neliniar care ii
poartd numele: efectul Kerr (sau birefringenta electricd). Kerr constatd cd anumite
lichide (sau solide izotrope), supuse la un camp electric (figura 1.6), devin uniaxe,

Plpolarizor) * Celula Alanalizor)
Kerr

Fig. 1.6.

directia axei optice find cea a campului electric. Birefringenta este proportionald cu
pétratul campului electric dupa relatia:

n, —n, = B\E?, (1.7)
unde B =B(?») este constanta lui Kerr (care depinde slab de lungimea de undd),
putand fi pozitivd sau negativa.

Efectul Kerr este relativ mic si se evidentiazé utilizandu-se tensiuni electrice
ridicate. Pentru lichidele nepolare cu molecule mici, intarzierea este inferioard la
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107"'s . Aceasta inertie mici a efectului se poate utiliza pentru a realiza modulatoare
de intensitate luminoasd la frecventa ridicati sau obturatoare ultrarapide.
De exemplu, un obturator Kerr se obtine aplicand impulsuri de tensiune la o
celuld Kerr umpluté cu nitrobenzen
E (care are o valoare ridicatd pentru
B) si care este asezatd intre doi
polaroizi incrucisati orientati la kil
——=t 4
Fig. 1.7. fata de directia lui £ . O serie de
impulsuri electrice  rectangulare
(figura 1.7) decupeazi lumina ca si
cum ar face-o o roata dintatd care s-ar roti cu mare viteza si poate fi utilizatd pentru
0 masurare precisd a vitezei luminii dupd o metodd analogd cu cea a lui Fizeau.
Obturatorul Kerr se mai foloseste si In cinematografia ultrarapidd.
Aplicarea efectului Kerr pentru a realiza un modulator liniar (/ functie
liniari de tensiunea aplicata) cere citeva precizari. Intr-adevir, daca se dispune de o
celuld Kerr, Intre polarizorii incrucisati Intarzierea este:

8=d(n, —n,)=dBAE? (1.8)
sl intensitatea radiatiei restabilitd va fi:

I=1, sinzgzlo sin? (rdBE?) . (1.9)

Fig. 1.8.

Se observd cad I nu ete o functie liniard de E, ci variazd dupid curba din
figura 1.8, cu o pornire parabolica pentru £ =0 . De asemenea, este necesar ca £ si
fie variat in jurul lui E,, ci nu in jurul lui £=0. E, este abscisa punctului de

inflexiune al curbei. Aceasta se realizeazd addugind o tensiune auxiliard V; la

tensiunea variabila V(t) care comandd modulatia.

Efectul Kerr apare datoritd actiunii de orientare a campului asupra
moleculelor anizotrope din punct de vedere electric. Existd o competitie intre
actiunea campului si agitatia termicd care tinde sd restabileascd dezordinea.
Moleculele nepolare (adicd, cele care nu au moment electric permanent) tind si se
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orienteze astfel incat si aibd axa paraleld cu campul cand prezintd cea mai mare
susceptibilitate electricd. Moleculele polare tind sid-si orienteze momentul lor
electric dupa camp. Datoritd competitiei termice are loc o orientare partiald care este
optima in cazul in care moleculele au o anizotropie opticd. Studiile asupra efectului
Kerr prezinta atit un interes pentru cunoasterea structurilor moleculare, cét si pentru
aplicatii.

Descoperirea acestor doud efecte, dintre care efectul Kerr este un efect
neliniar, au condus la faptul cd materialele al céror indice de refractie poate fi
modificat cu ajutorul unui cadmp electric sé fie utilizate pentru producerea aparatelor
optice controlabile electric. De exemplu, putem avea: - o lentild cu lungimea focala
controlabild, dacd aceasta este facutd dintr-un material al cédrui indice de refractie
poate fi variat; - un aparat de scanare opticd, dacd avem o prisma prin care se poate
controla curbura fasciculului; - un modulator de fazi, dacd lumina este transmisi
printr-o placa transparenta de indice de refractie controlabil; - un aparat cu ajutorul
cdruia si se schimbe proprietitile de polarizare a luminii, dacd avem un cristal
anizotrop al cérui indice poate fi variat (controland intarzierea undei intarziate); - un
aparat pentru a controla electric transmitanta (putdnd fi folosit ca modulator de
intensitate a luminii sau ca Intrerupator optic), daca un intarzietor de undi este plasat
intre doi polarizori intarziati obtindndu-se un fascicul de lumind transmis a cérui
intensitate depinde de intarzierea de fazi etc. Toate aceste aparate sunt utilizate in
comunicatii optice si in aplicatiile privind procesarea semnalelor optice.

in cazul mediilor anizotrope, proprietitile
optice sunt caracterizate printr-o constructie Iz
geometricd numité elipsoidul indicilor (figura 1.9) ",

donaxixe =1 5 j k=123 (1.10)
jk

unde 1, =7, sunt eclementele tensorului

N=¢gy¢
Fiecare dintre elementele n (E ) este o

finctie de trei variabile E,,E,,E,, deoarece

E=uE, +u,E, +usE;, wu,u, si u; fiind -
versorii axelor de coordonate. Functia respectiva Fig. 1.9.
se poate dezvolta in serie Taylor in jurul valorii

E=0 , rezultand:

njk(E):njk_Fzrjk[El+2SjklmElEm > j)kalam:152’3 (111)

! Im
unde
— om . 1 ',
. = . 0 v. = —j 5 S . = — —]

n./k n./k( ) Jkl aEl Jkim 2 aElaEm
derivatele fiind evaluate la E =0. Astfel, ecuatia (1.11) este o generalizare a
ecuatiei (1.4), in care 7 este inlocuit cu 3° =27 coeficienti {r i } si s este inlocuit

4 . . . . . .
cu 3" =81 coeficienti {s /'klm}‘ Coeficienti {V,'kz} se numesc coeficienti electro-
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optici liniari (Pockels) si formeazé un tensor de rangul trei, iar coeficientii {s /.,dm}

sunt coeficientii electro-optici pétratici (Kerr) si formeazd un tensor de rangul patru.
Un alt efect neliniar este birefringenta magnetici sau efectul Cotton® -
Mouton” descoperit in anul
1905. Sub efectul unui camp
A magnetic aproape toate lichidele
devin mai mult sau mai putin
birefringente. Observarea se face
dupd o directie perpendiculard
pe campul magnetic. Lichidul se
comportd ca un mediu uniax a
Fig. 1.10. cdrui axa optica este dirijata
dupa camp.

in figura 1.10, S este sursa de lumini, P — polaroid, A — analizor,

D — detector si H este intensitatea cAmpului magnetic. Lichidul se afld in cuva C.

Astfel, avem

n, —n,=C\H?, (1.12)
unde C este constanta Cotton — Mouton, care este putin variabild cu lungimea de
undd. Pentru valori uzuale ale campului magnetic, efectul este mult mai mic decét

w
—___-t--..-.
—_——— e -
- pumys e =
: it___._
R T
L — -
—_— -
I - =
—t -
—— -
——f—t———
— -
_
—_——_——e -
=

e

efectul Kerr (de exemplu, C=25-10""uc.gs.-em. pentru nitrobenzen).
Birefringenta nu schimba semnul dacd sensul campului magnetic este schimbat.
Birefringenta magnetica se atribuie, de asemenea, orientérii moleculelor. Fenomenul
Cotton — Mouton prezinti interes pentru studiile proprietatilor moleculelor. Insi,
datoritd faptului cd este un efect de ordin de mérime mic, nu are incd aplicatii
tehnice (Anexa I).

In anul 1923, S.I. Vavilov® si V.L. Levsin au studiat proprietitile luminii de
mare intensitate in interactiune cu diferite medii. Au folosit o sursd de lumina cu
scantei si au observat schimbarea indicelui de refractie in interactia luminii
respective cu o sticld cu uraniu. [luminarea sticlei respective a condus la scéderea
indicelui de refractie cu 1,5%, eroarea de masurare fiind de 0,3%. Aceasta a fost, de
fapt, prima experientd de opticd neliniard in cadrul careia s-a observat — pentru
prima datd — cd iluminarea unui mediu cu un cdmp luminos intens conduce la
dependenta indicelui de refractie de intensitatea luminii, #»=n(/). Pornind de la
aceastd experientd, S.I. Vavilov a formulat problemele de bazé si a ardtat cd, in
principiu, existd cdi de dezvoltare ale unei noi directii in opticd, directie pe care a
denumit-o opticd neliniard.

Putin mai tarziu, in anul, 1928, Raman” arati ci lumina difuzatd de un
lichid (de exemplu, benzenul), supus la o radiatie de lungime de unda A, contine nu

numai radiatii de lungime de undid A, ci si radiatii de lungimi de undé diferite.

©) Aimé Cotton, 1869 - 1951

@ Jean-Louis Mouton, 1844 - 1895

® Serghei I. Vavilov, 1891 - 1951

©® Serghei I. Vavilov, Microstructura luminii, Editura Academiei Romane, Bucuresti, (1953)
™ Sir Chandrasekhara Venkata Raman, 1888 - 1970
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Efectul Raman reprezinti un proces de interactiune neelastici a radiatiei
electromagnetice cu sisteme cuantice (atomi, molecule, cristale etc.) In urma cireia
radiatia este Tmpréstiatd, modificandu-si frecaventa, iar sistemele cuantice trec in
alte stari enrgetice. Fenomenul a fost descoperit de C.V. Raman si K.S. Krishnan,
care au studiat impréstierea luminii in lichide® ?.

A. Smekal"” a aritat cd in urma ciocnirii neelastice dintre o cuantd cu
frecventa v, si o moleculd, aceasta poate trece dintr-o stare datd & intr-o altd stare

& si ca rezultat radiatia Tmpréstiatd va avea frecventa:

v:vo—%(%-%), (1.13)

n

care pentru & > & conduce la o frecventd a radiatiei impréstiate, v, mai mica decat

frecventa radiatiei incidente, v, iar linia spectrald se numeste linie Stokes; pentru

h(3,-VR )
s hi | |h(3+IR)

A 1

h9r %( ’ h:JR

(a) linie Stokes ( b) linie anti-Stokes

Fig. 1.11.

h%

&, <&, avem v>v, si linia spectrald corespunzitoare se numeste linie anti-

Stokes; pentru ciocnirea elastica dintre cuanta de lumind si moleculd, avem v=v,,
iar linia spectrald corespunzitoare se numeste /linie Rayleigh. De exemplu,
considerdm o moleculd care posedd doud nivele de energie & si & , separate prin
intervalul hv, =& —& (figura 1.11). Printr-un mecanism numit de tranzitie de al
doilea ordin, o moleculd situatd initial In starea inferioard & poate si treacd in
starea superioard & absorbind un foton de energie Av, din radiatia excitatoare si
emitand simultan un foton de energie A(v, —v,). La fel, o moleculd poate trece de
la & la & absorbind un foton Av, si remitdnd un foton h(v0 +v R). Ecartul de

frecventd v, intre radiatiile incidentd si difuzati apare ca o caracteristicd a

moleculei. Populatia la echilibru termic a nivelului inferior fiind de obicei mult mai
importanta ca cea a nivelului superior, legea Iui Boltzmann:

® C.V. Raman, K.S. Krishnan, Nature, 121, 501, (1928)
@ C. V. Raman, Nature, 121, 619, (1928)
U9 A Smekal, Naturwiss, 11, 873, (1923)
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N -
Ni _ 8k ool 500 (1.14)
N, g, kgT

n
explicd, printre altele, rezultatul experimental dupéd care intensitatea linei stokes
(v=v, —Vy) este superioard celei a liniei anti-stokes (Vv =vqy +VR).
Bazele teoriei moderne a efectului Raman au fost puse de Kramers,
Heisenberg si Dirac'"'?,
Frecventele liniilor Raman de tip stokes, respectiv anti-stokes, sunt date de

diferentele dintre frecventa liniei excitatoare si frecventa v, =(% —& )-h™'. De

aceea, de multe ori se foloseste notiunea de deplasare Raman a frecventei in raport
cu frecventa radiatiei excitatoare.

Cu ajutorul teoriei cuantice s-au efectuat studii asupra: spectrelor de rotatie
si de vibratie ale moleculelor; armonicelor si frecventelor de combinatie ale
frecventelor fundamentale ale acestora, stabilindu-se frecventele caracteristice
anumitor grupdri moleculare; spectrelor Raman ale cristalelor s.a. Ca aplicatii
propriu-zise, avem: determinarea constantelor de “forta” ale moleculelor; rezolvarea
unor probleme de compozitie si structurd moleculard; rezolvarea unor probleme
legate de natura legaturii chimice, de izomerism, de asociere, de disociere
electroliticd, de coreléri de structurd, de cineticd a reactiilor..., fundamentarea teoriei
dinamicii retelei cristaline; studiul tranzitiilor de faza; studiul proceselor fine ce au
loc in molecule si cristale; studiul interactiunilor intermoleculare s.a.

Efectul Brillouin!? spontan face parte tot din fenomenele neliniare
descoperite in opticd inainte de aparita opticii neliniare. Acesta consistd in absorbtia
unui foton al undei de pompaj, emisia unui foton al undei secundare (difuzate) si
emisia sau absorbtia unui fonon acustic.

Studii teoretice asupra efectelor neliniare in domeniul frecventelor optice au
inceput si fie ficute din anul 1927 de citre Dirac'” si au fost continuate in anul
1931 de citre Goeppert — Mayer''”, care au calculat pe baza teoriei cuantice
sectiunile eficace ale proceselor multifotonice. Acestea au putut sd fie puse in
evidentd experimental mult mai tarziu, odatd cu descoperirea laserelor.

Experienta aratd (si teoria confirma) ca fenomenele optice neliniare sunt
conditionate — in ultimd instantd — de nelinearitate polarizarii mediului, aparutd la
trecerea prin el a unei radiatii laser intense. Modificarea mediului are caracter
reversibil, adicd, in momentul In care se Intrerupe iluminarea substantei cu radiatia
laser, caracteristicile revin la cele initiale, ca si cum nu s-ar fi produs iluminarea.

Prima cheie a dezvoltarii formidabile a opticii neliniare o constituie
descoperirea laserelor. Cercetérile efectuate au condus la concluzia ca proprietitile
optice ale unui mediu depind de frecventa radiatiei care traverseazi mediul si de
intensitatea acesteia.

UD Y. A. Kramers, W. Heisenberg, Zs. f. Phys., 31, 681, (1925)
U2 p_A. M. Dirac, Proc. Roy. Soc., 114, 710, (1927)

(3 1 &on Brillouin, 1889 — 1978.

(9 paul A. M. Dirac, 1902 - 1982

(5 Maria Goeppert — Mayer, 1906 — 1978
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Cu ajutorul surselor de lumind clasice nu s-a pus In evidentd dependenta
proprietétilor mediului de intensitatea radiatiei care se propagd in mediu, deoarece
intensitatea campului electric al undei:

21
E=|—, (1.15)

ce,
are valori mai mici sau cel mult egale cu 10°Vm™. In formula (1.15), I este

intensitatea radiatiei, ¢ - viteza luminii in vid si €, - constanta electricd.

In cazul surselor laser a ciror intensitate este de ordinul a
(1012 +1015)Wm"2, in mod curent, si poate ajunge pand la (1022 +1025)Wm_2,
adica intensitatea campului al fasciculului laser este E = (107 +1010)Vm'1, putand

ajunge pand la £~7,5-10" Vm™" (pentru 7=10* Wm'z), lucrurile se schimba,

deoarece acest camp este comparabil cu intensitatea cdmpului electric care domneste

in interiorul atomilor, E~10°Vm™ (pentru semiconductori) sau E ~10" V/m

(pentru dielectrici). De exemplu, in cazul atomului de hidrogen, intensitatea
campului electric al protonului in locul in care se afld electronul este:
1,6-107"
E,=—"—= ’ —~~553-10""vm™, (1.16)
dnega®  4n-885-1072(0,51-10™)
a fiind raza primei orbite Bohr.
Pe baza teoriei perturbatiilor, termenii rezultati din dezvoltarea polarizarii in

serie de puteri a campului incident E , scad In mod succesiv functie de £ si contin
a

optic rezultd in urma cuplajului cdmpului electromagnetic cu particule incércate ale

mediului in care are loc interactia care determinid deformarea distributiei sarcinii.

Partile neliniare ale momentelor de multipol ale distributiei de sarcinad perturbaté

devin apreciabile dacé intensitatea campului incident este mare si actioneaza ca noi

surse de radiatii, determinand aparitia unor radiatii cu frecvente noi.

Rezultd cd, in general, in optica neliniard, variatia efectelor de interactie
intre materie si radiatie va fi functie atat de frecventa radiatiei, cat si de intensitatea
acesteia. Noile efecte de interactie care sunt net observabile la scard macroscopicé
sunt susceptibile de a modifica Tn mod considerabil comportarea fasciculelor
luminoase in mediu. Ca atare, se poate afirma ca studiul influentei pe care
intensitatea radiatiei incidente o exercitd asupra caracterului efectelor optice a dat
nastere la 0 noud ramurd a opticii numité opticd neliniard.

Altd cheie a dezvoltdrii optice neliniare o constituie obtinerea de noi
materiale care se afla printre cristalele care nu au centru de simetrie, au mare
birefringentd, au o slaba susceptibilitate la deteriordrile optice (lipsesc
neomogenitatile de indice datoritd campurilor interne ale sarcinilor acumulate prin
fotoconductivitate), au o largd transmisie spectrald si sunt monocristale de mari
dimensiuni.

Dezvoltérile teoretice au condus la obtinerea pe baza teoriei cuantice a

transferul energiei in mediul neliniar.
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Adevirata nastere a domeniilor opticii neliniare este marcatd de experienta
de generare a armonicii secunde, efectuate de Franken s.a."?. Aceastd experientd,
prima din punct de vedere istoric, a pus in evidentd un fenomen de optica neliniara.
In dispozitivul folosit (figura 1.12), impulsurile emise de un laser cu rubin
(L ~ 6942 A) cad, dupé traversarea unui filtru in rosu, pe o lama de material neliniar

(cristal neliniar, cuart). La iesirea din cristal, un receptor fotoelectric precedat de un
filtru ultraviolet, permite de a pune In evidentd aparitia unei radiatii la frecventa
dubl celei a radiatiei initiale, corespunzand la A =3471 A.

=

Cristal neliniar

Laser cu rubin Filtru Filtru Recetor
pentru pentru (Detector)
oSy ultraviolet

Fig. 1.12.

Randamentul de conversie in aceastd primé experientd a fost foarte scazut
(=107 %), deoarece cu configuratia respectiva nu se putea obtine acordul de faza.

Folosindu-se alte materiale, cum ar fi KDP (fosfatul diacid de potasiu, KH,PO,), si
ajustandu-se parametrii de orientare ai cristalului, polarizarea undei incidente si
temperatura, s-a ajuns la un randament de 80%.

Generarea armonicii secunde — folosind un laser de intensitate
2,5-10"Wm™ (E ~1,38-10° Vm_l) — este primul efect optic neliniar observat
vreodatd in care o intrare coerentd genereazé o iesire coerentd.

Optica neliniard acoperd, insd, in momentul actual, o sferd mult mai mare
de interese, aceasta ocupandu-se, in general, cu interactia neliniard a luminii cu
materia si include astfel de probleme care se referd la schimbdrile proprietétilor
optice ale mediului induse de lumina.

In anii 1961-1962 grupul lui N. Bloembergen (U.S.A.) si cel al lui
R. V. Khokhlov (Rusia) au efectuat cercetéri teoretice fundamentale asupra opticii
neliniare. In anul 1961, G. A. Askar’you a prezis fenomenul de autofocalizare.
Rezultatele obtinute de J. A. Giordmanine si R. W. Terhune (U.S.A.), in anul 1962,
asupra posibilitdtilor de a realiza conditia de sincronism a undelor in medii
anizotrope, este de o importanti deosebiti pentru optica neliniara. In acelasi an
(1962), E. J. Woodburg si W. K. Ng (U.S.A.) descoperd efectul Raman stimulat. Se
remarcd si studiul problemei auto-canalizérii fasciculului laser intr-un mediu neliniar
de céitre R. Y. Chiao, E. Gasmine si C. H. Townes (U.S.A.), In anul 1964 si
observarea filamentelor de lumind datorate autofocalizarii de céitre M. Hercher
(U.S.A.). In acelasi an s-au mai descoperit: efectul Brillouin stimulat (R. Y. Chiao,
C. H. Townes, B. P. Stoicheff, U.S.A.); generarea opticd a undelor ultrascurte,
avand la baza efectul Brillouin stimulat (A. Kastler, Franta) si efectul fotoelectric
extern cu mai multe cuante (M. Teich, J. Schrower, G. Wolga, U.S.A.). De

10 p A, Franken, A.E. Hill, C.W. Peters, and G. Weinreich, Phys. Rev. Lett., 7, 118, (1961)
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asemenea, s-a formulat ideea unei plasme termonucleare obtinutd cu ajutorul
radiatiei laser (A. Kastler, Franta; N. G. Basov, O. N. Krokhin, Rusia). In anul 1967,
G. L. Zaitsev, J. 1. Kyrylassov, V. S. Starounov si 1. L. Fabélinski (Rusia) au
descoperit fenomenul de difuzie termicd stimulatd, iar S. Mac Coll si E. Hahn
(U.S.A)) au studiat efectul de autotrecere al unui impuls luminos foarte intens la
traversarea unui mediu absorbant.

Se fac noi descoperiri in domeniul armonicelor optice, ajungandu-se pand la
obtinerea armonicii a 135-a. Se obtin rezultate deosebite privind: redresarea opticd,
generarea parametricd de lumind, modulatia autofazei, dependenta de intensitate a
absorbtiei si a transparentei autoinduse (absorbanti albiti), autofocalizare, auto-
defocalizare, autoghidare, propagarea pulsului coerent, «breakown-uly optic,
interactia lumind-plasmd, interactia lumind-lumind etc.

In sfarsit, amintim ca si diferite operatii (tdiere, perforare, sudare, cdlire
s.a.) privind procesarea materialelor cu lumind, sunt tot fenomene optice neliniare.

Cercetdrile pentru obtinerea de noi materiale pentru optica neliniard au
avansat, de asemenea, substantial. Astfel iIn momentul de fatd dispunem de clase de
cristale organice si de clase de cristale anorganice etc.

1.4. Originile fizice ale neliniaritatilor optice

Proprietatile optice ale materialelor sunt determinate de raspunsul
electronilor si ionilor la lumina incidentd. Interactia dintre radiatie si materie poate fi
descrisa conceptual dupd urmétorul model. Lumina incidentd pe mediu introduce in
distributia de electroni sau ioni un
moment de dipol oscilant (sau, in general, *
multipoli oscilanti). Momentul de dipol
indus sau polarizatia la randul siu radiazd
un al doilea camp optic care poate
interfera cu campul incident. In multe
materiale comportarea electronilor sau
ionilor poate fi descrisd ca si cum s-ar
misca in jurul pozitiilor de echilibru Intr-
un potential care este armonic pentru 2
deplasari mici. In toate materialele reale, Fig. 1.13.
totusi, potentialul va deveni anarmonic
pentru deplaséri suficient de mari de la echilibru, ca in figura 1.13.

Acest model a fost folosit de Bloembergen si de Akhmanov pentru a estima
coeficientii neliniari de ordinele doi si trei. In anexa a II-a se explica aceasta.

Cand campurile incidente sunt mici, electronii se miscd in partea armonicé a
peretilor. In aceste conditii, polarizatia indusi depinde liniar de intensitatea
campului incident si radiaza campuri secundare numai la aceleasi frecvente cu cele
care sunt continute In unda incidentd. Interferenta dintre undele incidentd si
secundard conduce la proprietitile opticii liniare de imprdstiere, refractie si
absorbtie liniard.

Energia potenfiald

|
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In cazul in care campurile undelor incidente sunt suficient de puternice,
deplasdrile electronilor sunt mari acestia ajungand in regiunea anarmonicd a
peretilor potentialului (curba intreruptd din figura 1.13). Polarizatia care ia nastere in
acest regim contine componente care depind de puterea a doua si mai inaltd a
campurilor incidente. Campurile secundare radiate de polarizatia indusd pot acum
contine frecvente care sunt diferite de cele ale cAmpurilor incidente si dau nastere la
efecte neliniare.

Se cunosc doud categorii generale de neliniaritate optica: neliniaritatea
extrinsecd s1 neliniaritatea intrinsecd. Neliniaritatea extrinsecd reprezinti o
schimbare a proprietatilor mediului si a radiatiei legatd direct de schimbdrile
compozitiei mediului, care rezulti din absobtia sau emisia luminii. O astfel de
schimbare poate avea loc in populatiile relative ale starilor fundamentald si excitata
ale moleculelor sau in numérul de electroni optici efectivi. Aceasti proprietate este
prezentatd de anumiti coloranti folositi mult pentru laseri in regim <<Q-
switching>>, mediul activ laser propriu-zis, oglinzile laser acoperite cu
semiconductori s.a. Comportarea optica a materialelor respective este determinata de
istoria expunerii si de intensitatea instantanee a luminii incidente. Neliniaritatea
intrinsecd este un fenomen optic care rezulta din violarile principiului suprapunerii
si apare datoritd rdspunsului neliniar al moleculei individuale sau al celulei unitate la
campurile a doud sau mai multe unde luminoase. Aceastd categorie de neliniaritate
include réspunsul neliniar la un singur fascicul de lumina, deoarece este permis si se
priveascd fiecare fascicul de lumind ca o sumare a doud sau mai multe unde
luminoase identice in polarizare, frecventa si directie de propagare.

In fiecare tip de neliniaritate, proprietatile optice ale mediului depind de
intensitatea luminii implicate. De aceea, este folositor sd se clasifice aceste
proprietéti conform puterii intensitétii implicate.



