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Pentru a evalua ordinul de mérime al castigului, vom considera cazul
nitrobenzenului (lichid) care a permis sid se obtind prima observare a efectului
(Dha
2nc

Raman stimulat. Astfel, stiind ca ~1345 cm™, 6; ~6:107° cm? (sectiunea

wba

eficace de difuzie), ~4 cm’ si IT =1, pentru o intensitate laser de 10* W/em?,

e

se obtine g~0,3 cm™" . Un astfel de castig permite si se realizeze un laser Raman
plasind mediul neliniar in interiorul unei cavititi inchisd de doud oglinzi de
coeficienti de reflexie la frecventa Stokes R, si R, . Astfel, conditia de oscilatie se
scrie:

exp[2g,L]=R,R, exp[-2aL], (5.69)
unde termenul din stdnga reprezintd castigul In timpul unui dus — intors in cavitate si
unde pierderile legate de fenomenele de difuzie, absorbtie, difractie ... sunt

incorporate in coeficientul de pierderi o. Se observa cd aceastd conditie, datd de
ecuatia (5.69), este identica cu conditia de oscilatie a unui laser conventional.

Lentila Ecran

] g+ WOyp
| (DS"'Z(Dab

= Cuva cu mediul
Raman

Laser declansat
Fig. 5.22.

Efectul Raman stimulat poate fi pus in evidenta cu ajutorul configuratiei din
figura 5.22. Impulsurile unui laser cu rubin (laser declansat) sunt focalizate intr-o
cuvd care contine nitrobenzen. La iesire apar noi frecvente: frecventele Stokes
radiate in aceeasi directie cu fasciculul excitator si frecventele anti-Stokes radiate
dupéd conuri axate pe fasciculul excitator. Dacé se plaseazi cuva Raman in interiorul
unui laser cu rubin (figura 5.23) se pot obtine, in cazul unui castig suficient de mare,
noi linii laser cu fiecare dintre frecventele Stokes ale moleculei studiate.
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Fig. 5.23.

Observatie. Susceptibilitatea neliniara este, in general, complexé:
X(3) ZX'(S)H'X"(S)-
Automodularea fazei (5.45):
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617 ©)
Ap=2mm, L S0 X L (5.70)
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este, prin urmare, complexd, astfel incat factorul de propagare a fazei exp[—i(p] este
. . . . Coa . 1 .
o combinatie a schimbdrii fazei (5.70) si castigului exp{EyL}, cu un coeficient de

cdstig Raman:
121z, 5'® 1
'Y — . .

€ n* A4
care este proportional cu puterea opticad 77. Acest efect, numit castig Raman isi are
originea in cuplarea luminii la modurile vibrationale de frecventd inaltd ale
mediului, care actioneazi ca o sursd de energie furnizand castigul. Pentru medii cu
pierderi scédzute, castigul Raman poate depasi pierderile la nivele rezonabile de
putere, astfel incat mediul poate actiona ca un amplificator optic. Cu o reactie
proprie, amplificatorul se poate transforma in laser. Acest efect este manifestat in
fibrele optice cu pierderi scazute. Laserii Raman cu fibre optice au fost demonstrati
experimental.

P (5.71)

5.2.3. Difuzia Brillouin stimulatia

Difuzia Brillouin este difuzia luminii pe o unda acusticd, adica pe o unda de
presiune (si deci, de densitate) care se propagéd intr-un mediu. Ea se manifestd, in
general, asupra spectrului de transmisie a undei sub forma a doud rezonante de
forma lorentziana (figura 5.17b) centrate in d=%Q ,, unde Q, este frecventa undei
acustice. Amplitudinea este cu atdt mai importantd cu cat unghiul dintre pompa si
sonda este mai apropiat de m. Undele se propagd in sens opus. Interpretarea acestui
efect este comoda in cadrul descrierii clasice, in functie de cuplajul parametric dintre
campurile laser si unda de densitate consideratd ca un camp de fononi acustici.

Prezentarea fécutd In continuare considerd cazul in care mediul neliniar este
un fluid molecular.

Interpretarea unui fenomen de difuzie intr-un formalism clasic se face prin
descrierea mecanismului de excitare a unei observabile plecand de la undele pompéa
si sonda. In cazul efectului Brillouin stimulat, procesul de considerat este cel al
generdrii unei unde acustice plecand de la un camp electric. Mecanismul implicat, de
reguld, este electrostrictiunea, adica, tendinta unui sistem de a deveni mai dens in
prezenta unui camp electric. Din punct de vedere microscopic, cand actioneazi
asupra unei molecule individuale aflati in prezenta unui camp electric E o forti,
molecula primeste un moment dipolar electric.

B, =0F (5.72)
unde a este polarizabilitatea moleculei, acesteia din urma scdzandu-i energia

E E
# ——[dE = [ EGE = oF*. (5.73)
0 0

Astfel, molecula, in prezenta unui cAmp electric, sufera forta
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F :—Vé”:%ocv(lz_“z). (5.74)

Moleculele neputand sé& urméreascd variatiile intensitétii laser la frecvente optice,
forta (5.74) este mediata in timp la scara unei perioade optice. In cazurile curente
a>0, forta (5.74) tinzand si creasca densitatea moleculard in zonele de cea mai
mare intensitate a campului electric.

in cazul difuziei Brillouin
stimulatd indusd prin electrostrictiune,
se va contura o experientd in care se
folosesc unda pompa si unda sonda in Eo ' HHU' 1 le E,,0+5
geometria cea mai favorabild (figura ~——=||Unda acustici|| fe——-—--
5.24), in care undele pomp4 si sondd se H ] \ 1 \ l ] | ‘ ' | ] ||
propagd in sensuri opuse, existind o
acoperire completd fintre cele doua Fig. 5.24.
unde si, deci, un castig Brillouin
maxim. Actiunea combinati a campurilor undei pompa si undei sonda dau nastere la
0 undd acusticd (undd de densitate) de frecventd &. Mediul interactioneazi cu
campul undei pompa E de frecventd o si de vector de unda avand modulul £>0 si

cu campul undei sondd E, de frecventd o,=w+d si de vector de unda avand

S
———

modulul —& (figura 5.24). Campul electric total in mediu va fi:
E, :(E0 exp[ikz]+Ef exp[—iSt—ikz])exp[—ioat]Jrc.c.=
:é(z,t)exp[—imt]Jrc.c.
Se presupune cd densitatea masicd p a mediului molecular este “guvernata”
de ecuatia undelor acustice®”:
2
%—sz %—vzvzp:Vf : (5.76)
unde v este viteza sunetului, B este parametrul de amortizare a undei acustice®

(5.75)

(care rezultd din transferurile de impuls si de céldurd catre interiorul mediului) si f_

este densitatea volumicd a fortei. Folosind ecuatiile (5.74) si (5.75), densitatea
volumicd a fortei este data de expresia

f=-aV[g(z,1)’. (5.77)
Retindnd numai termenii care prezintd o dependentd spatiald, singurii care sunt
susceptibili de a induce o unda acusticd, se obtine pentru termenul sursa

V]_" = Aq® [EO*Eg exp(— iot —iqz)+ c.c.] u_, (5.78)
unde s-a pus ¢ =2k . Atunci, este natural de ce se cduta solutia stationara fortata a
ecuatiei (5.76) sub forma:

p=p, +Ap exp[iSt - iqz], (5.79)
unde p, este densitatea masicd a mediului In absenta cdmpului. Introducind pe
(5.78) 5i (5.79) in ecuatia (5.76) si presupundnd cad Ap variazi in mod lent cu z si ¢

62 1.L. Fabelinskii, Molecular Scattering of Light, Plenum Press, New York, (1968)
639 R.W. Boyd, Nonlinear Optics, Academic Press, New York, (1992)
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(aceasta fiind o presupunere echivalentd cu aproximatia anvelopei lent variabile
(2.69)), se obtine:

(@2 -5 —iSFB)Ap+2iQBv@=Aq2E°*Eg, (5.80)
Z
unde
Ty =4°C (5.81)
este largimea Brillouin si
Qp=qv (5.82)

este frecventa Brillouin.

Polarizatia mediului fiind proportionald cu produsul densititii de molecule si
amplitudinea cdmpului laser total, din ecutia (5.79) apare clar ca, datoritd prezentei
undei acustice, mediul va primi o componentd de polarizatie avand aceleasi
caractersitici (frecventd si directie de propagare) ca unda sondid. Aceastd
componentd a polarizatiei, care descrie procesul de difractie al undei pompa pe
reteaua de densitate asociatad cu unda acusticd, este de forma:

0 .
s _ —iBApE". (5.83)
Oz 2¢g,
Acest sistem de ecuatii are o structurd analoagé cu cea care guverneaza procesul de
amestec parametric (vezi ecuatiile (4.47) si (4.48)). Astfel, interactia dintre undele
pompé si sondd si unda acusticd pe care acestea o genereazd, se poate interpreta ca
un proces de cuplaj parametric intre cdmpurile laser si cdmpul de fononi acustici.

Ecuatia (5.80) poate fi, adesea, simplificatd in mod semnificativ, dacd se
omite ultimul termen din membrul stdng. Acest termen descrie propagarea fononilor,
care fiind hipersonici sunt foarte puternic amortizati si se propagi pe distante foarte
mici, tipic de 10 ori lungimea de undi optica. In misura in care termenul din dreapta
al ecuatiei (5.80) variazd in mod semnificativ pe o scala spatiald mult mai mare, este
posibil de a neglija termenul care contine derivata spatiald. Deci, pentru
amplitudinea undei acustice indusd datoritd prezentei undelor laser, se obtine
expresia:

p=— 4 Z Zs (5.84)
Qp -6~ —idly
de unde se deduce imediat:
Aq|E°[ ES
P, (o) > exp|-ikz]. (5.85)

1 1=

Q2 — 8% —idl,
Astfel, densitatea de putere % transferatd de mediul difuzor cétre unda sonda, care
da “acces” spectrului de transmisie al undei sondi, este asadar dat in buna
aproximatie, In vecinétatea rezonantelor (8 =1Q, ) , de

P= —Ef:';s (5) (r;jz

s, o sgn 3
(o, (2

1, (5.86)
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unde sgn reprezinti o functie semn (sgn(x > 0): 1; sgn(x < 0): —1) si I si I sunt
intensititile undelor pompé si sondd. Rezultd, ceea ce s-a specificat mai Inainte cd,
spectrul de transmisie prezintd doud rezonante centrate in 8 =1Q ;, avand o formi
lorentziand, proportionale cu intensitatea undei pompa si de ldrgime I'. Mai exact,
unda sondi suferd un fenomen de amplificare pentru &=—-, si de absorbtie pentru
d=+Q,. Din ecuatia (5.86) se constatd clar ca transferul de putere dintre unda
pompa si unda sonda este, dupd cum se intelege, legat de faptul ca polarizatia
neliniard Py, (m S) contine o componentd In cuadraturd cu unda sondd (ec. (5.86)).

Aceastd componentd implicd largirea Brillouin I'y, ea descriind modulatia de
densitate asociati cu unda acusticd. Datoritd faptului cd aceastd modulatie de
densitate nu este In fazd cu excitarea indusd de actiunea conjugatd a undelor pompéa
si sondd (aceasta apartindnd de procesul de amortizare a undei acustice descris de
I';) existd un transfer de putere intre unda pompia si unda sonda si aparitia de
rezonante pe spectrul de transmisie.

Ordinul de maérime al parametrilor caracteristici ai efectului Brillouin
stimulat in cazul unui mediu constituit din molecule de acetond pentru

Q r
2—3 = 4,6 GHz, 2—3 =200 MHz si puterea unui laser 108 W/ cm? , este caracterizat
e T

prin castigul linear de ordinul a 2cm™, adica, o valoare mai mare comparabil cu
castigul Raman (0,3 cm™! )

5.2.4. Difuzia Rayleigh stimulati sau amestec cu doui unde

Difuzia Rayleigh spontani este
un proces de difuzie elasticd a luminii la
joasa energie (figura 5.25). In aceasta
figurd se reprezinta procesul de difuzie
Rayleigh spontani a unui foton incident
de frecventd ®. Un foton incident de
frecventd o (care este mult mai micd
decat frecventele de rezonantd ale
sistemului difuzor) si de polarizare u, Fig. 5.25.
este difuzat intr-un foton de aceeasi
frecventd si de polarizare u, , centrul difuzor rdimanand in aceeasi stare de energie la

B>

ho

@

iesirea din proces. La fel ca in cazul difuziei Raman spontane, acest proces se
caracterizeaz printr-o sectiune eficace diferentiald de difuzie, de forma®?:

oy, o z<a|ﬁe ity D), -u]a) (alr, -u]b)blw, gl a)[
dQ  l6n’eicth’ |5 ®,, — O ®,, + O

B

(5.87)

@4 C. Cohen-Tannoudji, J. Dupont-Roc, G. Grynberg, Processus d’interaction entre photons
et atomes, Inter Edition / Edition du CNRS (1988)
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unde notatiile sunt identice ca cele din § 5.2.2.

Plecandu-se de la principiul ca la orice proces spontan este asociat un proces
stimulat, este normal si se caute sd se lege efectele Rayleigh spontan si stimulat
printr-un procedeu analog cu cea folositd in cazul difuziei Raman. Procedand in
acest mod, apare dificultatea legatd de caracterul elastic al difuziei Rayleigh, in care
nivelele initial si final ale procesului de difuziei sunt identice (adicd, de aceeasi
populatie), conducand la o compensare exacti intre amplificarea si absorbtia
stimulate ale undei sondd. Totusi, acest rezultat nu semnificd faptul cid nu exista
efect Rayleigh stimulat. Formula (5.87) este dedusd cu ajutorul ordinului doi al
teoriei perturbatiilor, caz in care diagramele asociate la amplificarea si la absorbtia
undei sonda, se compenseazi exact. In cele ce urmeazi se va vedea ci pentru a pune
in evidentd efectul Rauleigh stimulat, este necesar de a face sa intervind procesele
disipative care se produc in mediu. Datoritd acestui fapt, descrierea efectului
Rayleigh stimulat in cadrul mecanicii cuantice este adesea delicat®>,

Astfel, pentru o intelegere mai usoard a efectului Raman stimulat, se
apeleazd la teoria clasicd, aceasta presupunand cd sub actiunea combinati a
campului undei pompa si cel al undei sondé se creeazd o observabild macroscopicé
modulatd temporal la diferenta de frecventd =0 —®, o, fiind frecventa undei

sondd si ®, cea a undei pompd. Aceastd observabila macroscopicd, Insd, nu se
propagd, cum se intdmpla cu undele acustice din cazul efectului Brillouin stimulat.
Pe aceasta se difractd unda pompd, radiind un cadmp care poate si interfere cu cel al
undei sonda. Existenta transferului de putere intre unda pompa si unda sonda isi are
originea n existenta in mediul neliniar a unei componente de polarizatie avand
aceleasi frecventd si vector de undé ca unda sonda, dar osciland in cuadraturd cu ea.
Existenta unei astfel de componente a polarizatiei face ca mediul difuzor sd nu fie
capabil sid urmireascd in mod instantaneu polarizatia temporald impusd de unda
sonda cu frecventa de batai & intre unda pompa si unda sondd, mediul difuzor fiind
complet insensibil la modulatiile cu frecventa opticd. Proprietatea mediului de a
urmari excitatia fiind caracterizatd printr-un grad de rdspuns 7y, care este de fapt
gradul de evolutie care intervine 1n relaxarea catre starea sa stationard, se disting mai
multe cazuri limitd dupa mirimea lui y relativd la &. Astfel, cdnd & <<y, mediul

este capabil si se adapteze la fiecare moment la unda sondd care ramane
neschimbati in decursul propagirii la traversarea mediului. in mod asemanitor, cand
d>>y, modulatia temporald impusid de unda sonda este prea rapidd pentru ca
mediul si-i poatd rdspunde, astfel incat nici o polarizatie (atat in fazd cat si in
cuadraturd) nu este indusd in mediu. Rezultd ca pentru a se obtine o rezonantd
Rayleigh stimulatd pe spectrul de transmisie al undei, este necesar ca & =y . Aceasta
inseamnd cd largimea rezonantelor Rayleigh stimulate, de o formd, in general,
dispersiva (figura 5.17 b), va fi de ordinul de mérime al gradului caracteristic de
relaxare a mediului. Astfel, pe cand procesele Raman stimulate dau 1n esenti acces
la caracteristicile statice ale mediului (pozitiile si populatiile nivelelor de energie),
efectul Rayleigh stimulat furnizeaza informatii asupra dinamicii mediului difuzor.
in sfarsit, deoarece gradele de raspuns tipice ale unui mediu sunt in general mult

% G. Grynberg si C.Cohen-Tannoudyi, Opt. Commun. 96, 150 (1993)
69 G. Grynberg si L.A. Lugiato, Opt. Commun. 101, 69 (1993)
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inferioare frecventelor sale de rezonantd sau frecventelor acustice, structurile
Rayleigh stimulate se observd in centrul spectrelor (8=0), pentru frecvente ale
undei sondd mult mai apropiate de frecventa cAmpului undei pompa ca in cazurile
Raman si Brillouin.

Ne amintim cd acele rezonante induse de relaxare pot si se produca de
asemenea intre stiri de energii si de populatii diferite. Se poate arita cd spre
deosebire de rezonantele care fac sé intervind diferenta de populatie dintre astfel de
nivele si au o alurd lorentziand, rezonantele induse prin relaxare fac sd intervind
suma populatiilor nivelelor si au o formd dispersiva. Aceste rezonante sunt numite
“two-wave mixing” sau “two-beam coupling resonance”. Existenta unor astfel de
rezonante a fost consideratd pentru prima datd de Bogdan, Downer si
Bloembergen®”. Structurile Raman si Rayleigh, de aceeasi pozitie si de aceeasi
largime, coexista deci, In principiu, totdeauna, dar rezonantele induse prin relaxare
au, in general, o amplitudine sensibil mai micé si pot, adesea, si fie neglijate in
cursul interpretérii structuriilor laterale ale spectrelor.

Efectul Rayleigh stimulat indus prin relaxare obtinut in cazul in care unda
pompa si unda sondéd se propaga printr-un mediu difuzor simplu in care existd un
singur proces de relaxare de grad y, se manifestd, In general, asupra spectrului de

transmisie al undei sondd sub forma unei rezonante dispersive de semildrgime 7.
Se presupune cd mediul interactioneazd cu campul undei pompd E de frecventa
opticd ® si de vector de undd de unda £ si cu cel al undei sonda Ede frecventi

oy =+ 3, foarte apropiati de ®, si de vector de unda k. Campul laser total este,

deci, de forma:
E, = (EO exp il;?]-i— E{ exp[— ot + il;SFDexp[— ioot] +c.c.= c‘,(?,t)exp[— ioot] +c.c.

(5.88)

Interactia simultand a mediului cu aceste campuri induce in mediul difuzor o
polarizatie P:

P =g,x&(F.t)exp[-iot]+c.c., (5.89)

care posedd o componenta ce are aceleasi caractersitici (frecventa si vector de unda)

ca unda sondé. Ea este asociata cu o susceptibilitate i , solutie a ecuatiei de evolutie:

i+ 1l =2 ©)=BE" EL expl- it + (ks — k)7, (5.90)

unde Xg‘j) este valoarea stationard a susceptibilitatii in absenta undei sonda si y este
gradul caractersitic al procesului de relaxare. Al doilea membru al ecuatiei (5.90)

descrie modificarea susceptibilitdtii mediului sub influenta undei sonda. Deci, este

rezultd din ecuatia (5.90), fiind:

y <PEUES oL i i, — 7). (5.91)
Y —id

Atunci, componenta polarizatiei mediului care are aceeasi frecventa si acelasi vector
de unda ca fasciculul undei sonda, va fi:

67 A.R. Bogdan, R.C. Downer si N. Bloembergen, Opt. Lett. 6, 348 (1981)
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Py =—|E°|2E§, (5.92)

de unde se deduce expresia densitatii de putere P transferatd de mediul difuzor catre
unda sondé:
~~

d

dP,
P=—Eg—>=2g,0Bll{ —— 593
S dt 0 B S62+ ( )

2 b
cu / si [ intensitatile undelor pompa si sond4, iar B s-a presupus real. Dupd cum
s-a afirmat si mai 1nainte, spectrul de transmisie al undei sonda prezintd deci o
rezonantd centrati la 6=0, avand forma dispersiva si semildrgimea y. Se tine

seama de faptul ca in cazul unui mediu subtire din punct de vedere optic, transferul
de putere al undei pompa catre unda sonda este direct proportionald cu .22. Astfel,
sonda suferd un fenomen de extra-amplificare si de extra-absorbtie de o parte si de
alta a lui 6=0, fira a fi a priori posibil sd se determine dacid amplificarea
corespunde la frecventele Stokes sau anti-Stokes. In plus, se asigura ci pentru §~0,
cand mediul urmeazé perfect modulatia sondei si pentru & >>y, cand mediul este
incapabil de a urma modulatia temporala prea rapidd impusa de sond4, transferul de
putere catre sonda tinde cétre zero.

in continuare se vor prezenta doui exemple de procese de difuzie Rayleigh
stimulatd, provenite din fizica mediilor moleculare, acestea permitdand si se
intrevadd diversitatea fenomenelor fizice care pot sd dea nastere la o rezonanta
Rayleigh in spectrul de transmisie al undei sonda.

Efectul “Rayleigh — wing” stimulat a fost observat experimental pentru
prima dat in anul 1965 de citre Mash s.a.°®, urmati de Cho s.a.?”, iar descrierea
teoreticd a fost datd de Bloembergen si Lallemand“” si de Chiao s.a.“". Originea
acestui proces de difuzie Rayleigh stimulati constd in tendinta pe care o au
moleculele anizotrope (CS,, benzen, acetond, etc.) de a se orienta de-a lungul
directiei campului electric al unei unde laser, antrenadnd o modificare a indicelui de
refractie al mediului. Aceasta tendintd este partial contrabalansata de agitatia termica
care tinde sa readucd la izotropie distributia de orientare a moleculelor. Evolutia
dinamica a orientarii moleculare este caracterizatd printr-un timp de dezorientare t,
dat de teoria lui Debye*? a moleculelor polare:

4n o’
T=

kT

unde 1 este vascozitatea fluidului si @ raza medie a moleculei. Ordinul de marime

n, (5.94)

al acestui timp este de picosecunde si variazd In mod sensibil de la un fluid la altul.

G 1. D. Mash, V. V. Morozov, V. S. Starunov si L. L. Fabelinskii, JETP Lett. 2, 25, (1965)
(% C.W. Cho, N. D. Foltz, D. H. Rank si T. A. Wiggins, Phys. Rev. Lett., 18, 107, (1967)
“O'N. Bloembergen si P. Lallemand, Phys. Rev. Lett., 16, 81, (1966)

“DR.Y. Chiao, P. L. Kelley si E. Garmire, Phys. Rev. Lett., 17, 1158, (1966)

“2 P, Debye, Polar molecules, Dover Publications Inc., New York, (1929)



5. Efecte neliniare de al treilea ordin 125

Schema experimentala de observare a efectului “Rayleigh — wing” stimulat
este datd in figura 5.26. Se ilumineazd mediul molecular cu ajutorul unei unde
pompa de frecventd o polarizatd linear de-a lungul directiei x.

Uy
O Mediul
- molecular
|
[oR *
G
Aceastd unda conduce la alinierea moleculelor in lungul axei x printr-un

proces pe care il vom prezenta mai departe. In afard de unda pompa (), se face ca
mediul orientat sé interactioneze cu o unda sondé de frecventd w, = @+ polarizatad

— -

[
«
©

\

Fig. 5.26.

liniar de-a lungul directiei y (figura 5.26). Mediul molecular contine moleculele
anizotrope de tipul CS,. La iesirea din celuld, intensitatea fasciculului undei sonda
este mésuratd In functie de o, cu ajutorul fotodiodei F si se constatd o rezonantd
“Rayleigh — wing” in vecindtatea lui g =, cu lidrgimea de ordinul
a(10 +100)GHz. in primul ordin al amplitudinii undei sondi, se pot distinge doua
efecte ale acesteia asupra moleculelor. Pe de o parte, cAmpul electric al sondei va
induce un dipol in moleculd, care este proportional cu polarizabilitatea o, (figura
5.3), avand o directie diferitd de cea a campului undei pompa si creand astfel un
cuplu modulat la frecventa & (formula (5.22)). Pe de alta parte, dipolul induce in
moleculele din unda pompa, care este proportional cu polarizabilitatea o (figura

5.3), nefiind indreptat dupd directia campului undei sondd, moleculele suferd de
asemenea un cuplu din partea undei sondd, care este modulat tot la frecventa &.
Suma acestor doud contributii fiind nenuld, datoritd anizotropiei polarizabilitatii
moleculei, efectul global al undei sond4 va fi o modulatie temporala la frecventa 6 a
orientdrii medii a moleculelor in jurul directiei cAmpului undei pompé.

Un alt mod de a interpreta dinamica de orientare a moleculelor este de a
remarca faptul cd intregul camp laser (al undei pompa + cel al undei sondi) are o
directie care variazd in spatiu la o frecventd &, de-a lungul careia moleculele
incearcd sd se alinieze in mod constant. Trecerea de la situatia in care moleculele
urmeaza In mod adiabatic campul electric si cazul in care ele rdméan insensibile la

o A . 1 . .
variatiile campului, se produce pentru |8| ~—. Cum timpul caracteristic al
T

reorientdrii moleculelor, 1, este de ordinul picosecundelor, este de asteptat ca
rezonanta “Rayleigh — wing” stimulatd sa aibd o lidrgime de ordinul
a(10+100)MHz, proportionald cu temperatura si invers proportionald cu
vascozitatea mediului (dupa ecuatia (5.94)). Originea fizica a castigului undei sonda
este explicatd prin crearea unei orientari medii a moleculelor, cdnd unda sonda
induce o birefringentd modulati la frecventa & in mediu. Transmisia cAmpului undei
pompa la frecventa ® si polarizatd liniar dupd Ox in acest mediu in care
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birefringenta variazd temporal, conduce la un camp de frecventd oy =w+3 de
polarizare eliptica, la care componenta dupd Oy interferda cu unda sondd si fi

modificd intensitatea sa. Principalele caracteristici ale efectului “Rayleigh — wing”
stimulat sunt: — mediul difuzor este lichid la 7 = 300K si moleculele anizotrope
sunt centri difuzori; — ldrgimea de rezonanté este datd de gradul de dezorientare al
lui Debye (10+100GHZ), vascozitatea si agitatia termicd fiind la originea relaxarii;
— forma rezonantei este dictati de excitarea prin unda sondd care cupleaza
reorientarea moleculelor, caracteristicile undei sondd care conduc la polarizarea
ortogonald a unei pompa si mecanismul de difractie dat de birefringenta.

In sfarsit, se aminteste ci efectului “Rayleigh — wing” stimulat poate fi
considerat ca un efect Raman stimulat iIntre stérile rotationale ale moleculei, aceste
stari nefiind rezolvate in fluide, deoarece lirgimea legata de procesul de relaxare
este mult mai mare decat separatia nivelelor. Diferenta de energie 79 legata de
schimbarea nivelului de rotatie al moleculelor este inlaturatd de mecanismul de
amortizare.

Efectele Rayleigh si Brillouin stimulate sunt in mod traditional asociate la
lucriarile care trateaza procese stimulate in mediile moleculare. Aceasta se datoreaza
faptului cd ambele fenomene de difuzie a luminii au loc pe neomogenititi ale
mérimilor termodinamice. Distinctia Intre aceste doud efecte se face fard ambiguitate
alegand entropia S si presiunea P ca variabile termodinamice independente.
Atunci, se specificd prin efect Rayleigh mecanismele de difuzie legate de fluctuatiile
izobare ale entropiei si prin efect Brillouin procesele in cursul cirora lumina este
difuzata de fluctuatii izentropice de presiune, variatiile corespunzitoare ale

mai comod pentru tratarea teoreticd si interpretarea fizica a rezultatelor, sa se lucreze
cu variabilele densitate masicd p si temperaturd 7, ca marimi termodinamice

independente. Se arata ca aceste doud descrieri pot fi legate cu ajutorul relatiilor de

forma®?:
0 T |_, (¢ 0
(%), w2 (%) 599
» C,pv op), \aT),

. S 0 . .
si o expresie similard pentru (%) ,unde C, este cidldura specifica la presiune
s

constantd, v este viteza sunetului in mediu, B, este coeficientul de dilatare termica

si barele de deasupra lui T si p specifica valorile medii in mediu. Al doilea termen
din paranteza mare a ecuatiei (5.95), care este asociat dependentei explicite de

temperaturd a susceptibilitdtii optice a mediului este, In general, suficient de mic
pentru a putea fi neglijat fird a face vreo eroare cat de cat™. Astfel, rezultd ci

@) H. Z. Cummins si R. W. Gammon, J. Chem. Phys. 44,2785, (1966)
@49 1.P. Batra si R.H. Enns, Phys. Rev. 185, 396 (1969)
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difera de efectul Brillouin prin faptul cé nici o undé acustica nu este implicatd in
fluctuatiile de densitate.

in general, se disting doua tipuri de efect Rayleigh dupi originea acestor
fluctuatii: — efectul Rayleigh electrostrictiv stimulat, care corespunde difuziei
luminii pe fluctuatii de densitate izobare induse prin procesul de electrostrictiune si
— efectul Rayleigh termodifuziv stimulat, care descrie efectul de difuzie a luminii
prin fluctuatii de densitate izobare datorate dilatérii termice dupd incélzirea locald a
mediului prin absorbtia luminii laser.

Observarea efectului Rayleigh stimulat necesitd utilizarea unei unde pompa

de frecventa ® si de vector de undi k , care face un unghi 66[0", 180"] cu o undi

sondd de frecventd o,=w+d si de

vector de unda l;s (figura 5.27). La ,@F

iesirea din celuld (mediul molecular), +~ Vg
intensitatea fasciculului undei sondd o Mediul” \

este masuratd in functie de frecventa o, pmolecular

cu ajutorul fotodiodei F. Interferenta O5_wr
celor doud unde pompd si sondd -
conduce la un camp electric a cérui Fig. 5.27.
intensitate prezintdi o componenti

. . . A. (O
modulatd temporal cu frecventa § si spatial cu perioada Esm(aj, unde A este

lungimea de undi a laserilor. Atunci, aceasta modulatie de intensitate va da nastere
la — modulatie de densitate prin procesele antagoniste de electrostrictiune
(acumulare de molecule in zonele de mare intensitate) si de absorbtie a luminii (prin
provocarea unei incélziri locale a mediului in locurile de mare intensitate si printr-o
dilatare termica care conduce la o diminuare a densititii).

Procesul de relaxare a fluctuatiilor densitétii izobare a mediului sunt insotite
de variatii ale temperaturii mediului, relaxarea facand sd intervina in acelasi timp
procesele de transport de energie, de masé si de impuls (ecuatia lui Navier — Stokes).
Atunci, timpul de relaxare al fluctuatiilor izobare ale densititii sub actiunea acestor
procese este®? @ :

T= chp_ - = PG, , (5.96)
2ol K sotsif 2|

unde o este conductivitatea termicd a mediului. Din expresia (5.96) rezultd ca

expresia timpului de relaxare a unei modulatii de densitate de pas %Sin[gj

corespunde procesului de difuzie spatiald de coeficient

p=-%_. (5.97)

pC,

@) W, Kaiser si M. Meir, in Laser Handbook (ed. F.T. Arecchi si E.O. Schultz — Dubois,
North — Holland, Amsterdam, (1972)
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aceastd difuzie tinand seama cd avem schimburi de energie si de masd. Ordinul de
marime tipic al timpului de relaxare T pentru 6=180° este de 10 ns (cazul mediilor
de slaba conductivitate termicd) si devine considerabil mai lung in cazul in care unda
pompa si unda sondé fac ntre ele un unghi foarte mic.

Datoritd  procesului  de

| 8 lunitati arbitrare] electrostrictiune, ~modulatia  de
21 intensitate legatd de interferenta
1. undei pompa cu unda sondd va
conduce la o variatie spatio—

. temporald a densititii, eventual
-1 defazata datorita timpului de
-2 rispuns t finit al mediului,
z moleculele tinzand si se acumuleze

N

6 -4 22 ' o 5a 8¢
. 2 . 5 in zonele de intensitate mare.

Difractia undei pompid pe aceasta
modulatie de densitate se manifesta
atunci  asupra  spectrului  de
transmisie a undei sondd sub forma unei rezonante Rayleigh de alura dispersiva si
care prezintd o parte in amplificare si o parte in absorbtie (figura 5.28).

Efectul Rayleigh termodifuziv stimulat nu se produce decat in mediile care
absorb lumini. In acest caz, modulatia spatio-temporali a intensitatii legati de
interferenta undei pompi si undei sondd este insotitd de o variatie modulatd a
temperaturii sub efectul de absorbtie al luminii laser si, prin urmare, a fenomenului
de dilatatie termicd, a unei modulatii spatio—temporale a densititii, eventual defazati
datorita timpului de raspuns finit t al mediului. Se observa atunci cé, contrar
procesului de electrostrictiune, acest efect tinde sd acumuleze moleculele in zonele
de mica intensitate. Difractia undei pompd pe aceasti modulatie de densitate
conduce, de asemenea, la o rezonantd Rayleigh de alurd dispersiva pe spectrele de
transmisie al undei sonda (figura 5.29).

Fig. 5.28.

Compararea figurilor 5.28 si
5.29 aratd cad rezonanta Rayleigh
termodifuzivd are un semn opus la

24 rezonanta Rayleigh electrostrictiva.
Acest rezultat este natural deoarece

1y /\_ electrostrictiunea si  absorbtia au
0 efecte opuse. Intr-adevir, pentru o
al modulatie de intensitate data, vari-
al atiile locale ale densitdtii datoritad
, o = acestor doud procese au semne exact

6 -4 2 0 2 4 3t opuse si nasc in mod natural
rezonante de semne opuse. O alta

Fig. 5.29. caracteristicd foarte importantd a

acestor doud tipuri de rezonante este

cd Intr-un mediu absorbant de lumind, efectul Rayleigh electrostrictiv este aproape
totdeauna neglijabil fatd de efectul termodifuziv si rezonanta Rayleigh prezinti
atunci totdeauna alura din figura 5.29. Se observa cé procesul Rayleigh termodifuziv
se manifestd asupra spectrului de transmisie sub forma unei rezonante dispersive de

“ 8, [unitati arbitrare]
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. 1 . . .
largimea — . Amplificarea undei sondi (g, >0) corespunde frecventelor antiStokes.
T

Mai exact, se poate ardta cd in cea mai mare parte a mediilor moleculare, prezenta de
impuritdti, chiar in slabd concentratie, contribuie la a face ca mecanismul de
absorbtie sd domine pe cel de electrostrictiune, aceastd tendintd inversandu-se in
cazul unui mediu foarte pur, in care coeficientul de absorbtie este inferior la
107 ecm™ . Aceasta face ca observarea efectului Raman stimulat electrostrictiv si fie
extrem de dificila.

Se remarca faptul cd efectul Rayleigh conduce, in general, la castiguri tipice
de un ordin de mérime inferior céstigurilor Raman si cu doud ordine de mérime
inferioare castigurilor Brillouin. Caracteristicile celor doud efecte Rayleigh sunt:
— mediul difuzor este un fluid dens la 77=300° C si centrii difuzori sunt molecule sau

. . . . . 20
atomi; — largimea rezonantei este dictata de gradul de relaxare s1n2[5j><10 MHz,

originea relaxdrii fiind difuzia spatiala prin transport de energie si masd; — forma
rezonantei depinde de excitatia de catre unda sondd (modulatia de densitate prin
electrostrictiune in cazul efectului Rayleigh electrostrictiv si prin absorbtia laser in
cazul efectului Rayleigh termodifuziv), caracteristicile sondei dictate de unghiul 0
dintre unda pomp4d si unda sonda si mecanismul de difractie Bragg pe reteaua de
densitate.

5.3. Efecte neliniare care implicd amestecul a patru unde

Printre efectele neliniare de al treilea ordin care implica trei unde laser, am ales si
studiem aici, in particular, procesele care grupeazd, in mod traditional, notiunea de
amestec a patru unde (“four-wave mixing”). O asemenea denumire, surprinzitoare
in primul rand in masura in care trei unde sunt incidente pe mediul neliniar, se
explicd prin faptul ca interactia acestor trei fascicule cu mediul poate da nastere la o
undd (chiar mai multe), susceptibila de a interactiona la randul sdu cu cele trei
campuri incidente. Dupa cum toate undele incidente au sau nu aceeasi frecventd,
vom vorbi de amestec degenerat sau nedegenerat cu patru unde.

Intr-un mediu neliniar de al treilea ordin, amsetecul a trei unde nu este in
general posibil. Trei unde de frecvente distincte ®,, ®, si ®; nu pot fi cuplate de un
sistem dacd nu contribuie ca un auxiliar cea de-a patra undd. De exemplu, nu exista,
in general, nici o contributie la componenta Py, (0)1) a undelor 2 si 3, cu exceptia

cazului degenerat (adicd, atunci cand ®, =20, -0, ).

Acum se va examina cazul amestecului a patru unde intr-un mediu neliniar
de al treilea ordin. Incepem prin a determina raspunsul mediului la o suprapunere de
trei unde de frecvente unghiulare ®,, ®, si ®;, cu campul

E(t)z Re {EO (o)1 )exp[i(olt]}Jr Re{E0 (032 )exp[i(ozt]}+

5.98
+Re{E0(oa3 )exp[i(o3t]} G99



