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Pentru a evalua ordinul de mårime al câ¿tigului, vom considera cazul 
nitrobenzenului (lichid) care a permis så se ob¡inå prima observare a efectului 

Raman stimulat. Astfel, ¿tiind cå 1-cm1345
2

≈
π
ω
c
ba , 230 cm106 −⋅≈σRsp  (sec¡iunea 

eficace de difuzie), 1-cm4
2

≈
π
ω
c
ba  ¿i 1≈Π a , pentru o intensitate laser de 28 W/cm10 , 

se ob¡ine 1cm3,0 −≈g . Un astfel de câ¿tig permite så se realizeze un laser Raman 
plasând mediul neliniar în interiorul unei cavitå¡i închiså de douå oglinzi de 
coeficien¡i de reflexie la frecven¡a Stokes 1R  ¿i 2R . Astfel, condi¡ia de oscila¡ie se 
scrie: 

[ ] [ ]LRRLgs α−= 2exp2exp 21 ,     (5.69) 
unde termenul din stânga reprezintå câ¿tigul în timpul unui dus — întors în cavitate ¿i 
unde pierderile legate de fenomenele de difuzie, absorb¡ie, difrac¡ie … sunt 
încorporate în coeficientul de pierderi α . Se observå cå aceastå condi¡ie, datå de 
ecua¡ia (5.69), este identicå cu condi¡ia de oscila¡ie a unui laser conven¡ional. 

 
Fig. 5.22. 

 
Efectul Raman stimulat poate fi pus în eviden¡å cu ajutorul configura¡iei din 

figura 5.22. Impulsurile unui laser cu rubin (laser declan¿at) sunt focalizate într-o 
cuvå care con¡ine nitrobenzen. La ie¿ire apar noi frecven¡e: frecven¡ele Stokes 
radiate în aceea¿i direc¡ie cu fasciculul excitator ¿i frecven¡ele anti-Stokes radiate 
dupå conuri axate pe fasciculul excitator. Dacå se plaseazå cuva Raman în interiorul 
unui laser cu rubin (figura 5.23) se pot ob¡ine, în cazul unui câ¿tig suficient de mare, 
noi linii laser cu fiecare dintre frecven¡ele Stokes ale moleculei studiate. 

 

 

Fig. 5.23. 
 
Observa¡ie. Susceptibilitatea neliniarå este, în general, complexå:  

( ) ( ) ( )333 χ ′′+χ′=χ i . 
Automodularea fazei (5.45): 
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este, prin urmare, complexå, astfel încât factorul de propagare a fazei [ ]ϕ−iexp  este 

o combina¡ie a schimbårii fazei (5.70) ¿i câ¿tigului 
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care este propor¡ional cu puterea opticå P . Acest efect, numit câ¿tig Raman î¿i are 
originea în cuplarea luminii la modurile vibra¡ionale de frecven¡å înaltå ale 
mediului, care ac¡ioneazå ca o surså de energie furnizând câ¿tigul. Pentru medii cu 
pierderi scåzute, câ¿tigul Raman poate depå¿i pierderile la nivele rezonabile de 
putere, astfel încât mediul poate ac¡iona ca un amplificator optic. Cu o reac¡ie 
proprie, amplificatorul se poate transforma în laser. Acest efect este manifestat în 
fibrele optice cu pierderi scåzute. Laserii Raman cu fibre optice au fost demonstra¡i 
experimental. 

5.2.3. Difuzia Brillouin stimulatå 

Difuzia Brillouin este difuzia luminii pe o undå acusticå, adicå pe o undå de 
presiune (¿i deci, de densitate) care se propagå într-un mediu. Ea se manifestå, în 
general, asupra spectrului de transmisie a undei sub forma a douå rezonan¡e de 
formå lorentzianå (figura 5.17b) centrate în aΩ±=δ , unde aΩ  este frecven¡a undei 
acustice. Amplitudinea este cu atât mai importantå cu cât unghiul dintre pompå ¿i 
sondå este mai apropiat de π . Undele se propagå în sens opus. Interpretarea acestui 
efect este comodå în cadrul descrierii clasice, în func¡ie de cuplajul parametric dintre 
câmpurile laser ¿i unda de densitate consideratå ca un câmp de fononi acustici. 

Prezentarea fåcutå în continuare considerå cazul în care mediul neliniar este 
un fluid molecular. 

Interpretarea unui fenomen de difuzie într-un formalism clasic se face prin 
descrierea mecanismului de excitare a unei observabile plecând de la undele pompå 
¿i sondå. ¥n cazul efectului Brillouin stimulat, procesul de considerat este cel al 
generårii unei unde acustice plecând de la un câmp electric. Mecanismul implicat, de 
regulå, este electrostric¡iunea, adicå, tendin¡a unui sistem de a deveni mai dens în 
prezen¡a unui câmp electric. Din punct de vedere microscopic, când ac¡ioneazå 
asupra unei molecule individuale aflatå în prezen¡a unui câmp electric E  o for¡å, 
molecula prime¿te un moment dipolar electric.  

Ee α=µ        (5.72) 
unde α  este polarizabilitatea moleculei, acesteia din urmå scåzându-i energia 
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e α−=′′α−=′µ−= ∫∫E .    (5.73) 

Astfel, molecula, în prezen¡a unui câmp electric, suferå for¡a 
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( )2

2
1 EF ∇α=−∇= E .      (5.74) 

Moleculele neputând så urmåreascå varia¡iile intensitå¡ii laser la frecven¡e optice, 
for¡a (5.74) este mediatå în timp la scara unei perioade optice. ¥n cazurile curente 

0>α , for¡a (5.74) tinzând så creasca densitatea molecularå în zonele de cea mai 
mare intensitate a câmpului electric. 

¥n cazul difuziei Brillouin 
stimulatå induså prin electrostric¡iune, 
se va contura o experien¡å în care se 
folosesc unda pompå ¿i unda sondå în 
geometria cea mai favorabilå (figura 
5.24), în care undele pompå ¿i sondå se 
propagå în sensuri opuse, existând o 
acoperire completå între cele douå 
unde ¿i, deci, un câ¿tig Brillouin 
maxim. Ac¡iunea combinatå a câmpurilor undei pompå ¿i undei sondå dau na¿tere la 
o undå acusticå (undå de densitate) de frecven¡å δ . Mediul interac¡ioneazå cu 
câmpul undei pompå E  de frecven¡å ω  ¿i de vector de undå având modulul 0>k  ¿i 
cu câmpul undei sondå sE  de frecven¡å δ+ω=ωs  ¿i de vector de undå având 
modulul k−  (figura 5.24). Câmpul electric total în mediu va fi: 

[ ] [ ]( ) [ ]
( ) [ ] c.c.exp

c.c.expexpexp 00

+ω−ξ=
=+ω−−δ−+=

tiz,t
tiikztiEikzEE st   (5.75) 

Se presupune cå densitatea masicå ρ  a mediului molecular este “guvernatå” 
de ecua¡ia undelor acustice(32): 
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ρ∂ 222
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,     (5.76) 

unde v  este viteza sunetului, β  este parametrul de amortizare a undei acustice(33) 

(care rezultå din transferurile de impuls ¿i de cåldurå cåtre interiorul mediului) ¿i f  
este densitatea volumicå a for¡ei. Folosind ecua¡iile (5.74) ¿i (5.75), densitatea 
volumicå a for¡ei este datå de expresia 

 ( ) 2, tzAf ξ∇−= .              (5.77) 

Re¡inând numai termenii care prezintå o dependen¡å spa¡ialå, singurii care sunt 
susceptibili de a induce o undå acusticå, se ob¡ine pentru termenul surså 

 ( )[ ] zS uiqztiEEAqf .c.cexp0*02 +−δ−=∇ ,           (5.78) 
unde s-a pus kq 2= . Atunci, este natural de ce se cåuta solu¡ia sta¡ionarå for¡atå a 
ecua¡iei (5.76) sub forma: 
 [ ]iqzti −δρ∆+ρ=ρ exp0 ,             (5.79) 

unde 0ρ  este densitatea masicå a mediului în absen¡a câmpului. Introducând pe 
(5.78) ¿i (5.79) în ecua¡ia (5.76) ¿i presupunând cå ρ∆  variazå în mod lent cu z  ¿i t  

                                                 
(32) I.L. Fabelinskii, Molecular Scattering of Light, Plenum Press, New York, (1968) 
(33) R.W. Boyd, Nonlinear Optics, Academic Press, New York, (1992) 

 
Fig. 5.24.
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(aceasta fiind o presupunere echivalentå cu aproxima¡ia anvelopei lent variabile 
(2.69)), se ob¡ine: 

 ( ) ( ) 0*0222 2 SBBB EEAq
z

vii =
∂
ρ∆∂

Ω+ρ∆Γδ−δ−Ω ,          (5.80) 

unde 

 ζ=Γ 2qB                (5.81) 
este lårgimea Brillouin ¿i  
 qvB =Ω                (5.82) 
este frecven¡a Brillouin. 
 Polariza¡ia mediului fiind propor¡ionalå cu produsul densitå¡ii de molecule ¿i 
amplitudinea câmpului laser total, din ecu¡ia (5.79) apare clar cå, datoritå prezen¡ei 
undei acustice, mediul va primi o componentå de polariza¡ie având acelea¿i 
caractersitici (frecven¡å ¿i direc¡ie de propagare) ca unda sondå. Aceastå 
componentå a polariza¡iei, care descrie procesul de difrac¡ie al undei pompå pe 
re¡eaua de densitate asociatå cu unda acusticå, este de forma: 
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Acest sistem de ecua¡ii are o structurå analoagå cu cea care guverneazå procesul de 
amestec parametric (vezi ecua¡iile (4.47) ¿i (4.48)). Astfel, interac¡ia dintre undele 
pompå ¿i sondå ¿i unda acusticå pe care acestea o genereazå, se poate interpreta ca 
un proces de cuplaj parametric între câmpurile laser ¿i câmpul de fononi acustici. 
 Ecua¡ia (5.80) poate fi, adesea, simplificatå în mod semnificativ, dacå se 
omite ultimul termen din membrul stâng. Acest termen descrie propagarea fononilor, 
care fiind hipersonici sunt foarte puternic amortiza¡i ¿i se propagå pe distan¡e foarte 
mici, tipic de 10 ori lungimea de undå opticå. ¥n måsura în care termenul din dreapta 
al ecua¡iei (5.80) variazå în mod semnificativ pe o scalå spa¡ialå mult mai mare, este 
posibil de a neglija termenul care con¡ine derivata spa¡ialå. Deci, pentru 
amplitudinea undei acustice induså datoritå prezen¡ei undelor laser, se ob¡ine 
expresia: 
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de unde se deduce imediat: 
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0 .            (5.85) 

Astfel, densitatea de putere P  transferatå de mediul difuzor cåtre unda sondå, care 
då “acces” spectrului de transmisie al undei sondå, este a¿adar dat în bunå 
aproxima¡ie, în vecinåtatea rezonan¡elor ( )BΩ±=δ , de 
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unde sgn  reprezintå o func¡ie semn ( ) ( )( )10sgn  ; 10sgn −=<=> xx  ¿i I  ¿i SI  sunt 
intensitå¡ile undelor pompå ¿i sondå. Rezultå, ceea ce s-a specificat mai înainte cå, 
spectrul de transmisie prezintå douå rezonan¡e centrate în BΩ±=δ , având o formå 

lorentzianå, propor¡ionale cu intensitatea undei pompå ¿i de lårgime BΓ . Mai exact, 

unda sondå suferå un fenomen de amplificare pentru BΩ−=δ  ¿i de absorb¡ie pentru 

BΩ+=δ . Din ecua¡ia (5.86) se constatå clar cå transferul de putere dintre unda 
pompå ¿i unda sondå este, dupå cum se în¡elege, legat de faptul cå polariza¡ia 
neliniarå ( )SNLP ω  con¡ine o componentå în cuadraturå cu unda sondå (ec. (5.86)). 

Aceastå componentå implicå lårgirea Brillouin BΓ , ea descriind modula¡ia de 
densitate asociatå cu unda acusticå. Datoritå faptului cå aceastå modula¡ie de 
densitate nu este în fazå cu excitarea induså de ac¡iunea conjugatå a undelor pompå 
¿i sondå (aceasta apar¡inând de procesul de amortizare a undei acustice descris de 

BΓ ) existå un transfer de putere între unda pompå ¿i unda sondå ¿i aparitia de 
rezonan¡e pe spectrul de transmisie. 
 Ordinul de mårime al parametrilor caracteristici ai efectului Brillouin 
stimulat în cazul unui mediu constituit din molecule de acetonå pentru 

MHz 200
2

  , GHz 6,4
2

≅
π

Γ
≅

π
Ω BB  ¿i puterea unui laser 28 cmW10 , este caracterizat 

prin câ¿tigul linear de ordinul a -1cm 2 , adicå, o valoare mai mare comparabil cu 

câ¿tigul Raman ( )-1cm 3,0 . 

5.2.4. Difuzia Rayleigh stimulatå sau amestec cu douå unde 

 Difuzia Rayleigh spontanå este 
un proces de difuzie elasticå a luminii la 
joaså energie (figura 5.25). ¥n aceastå 
figurå se reprezintå procesul de difuzie 
Rayleigh spontanå a unui foton incident 
de frecven¡å ω . Un foton incident de 
frecven¡å ω  (care este mult mai micå 
decât frecven¡ele de rezonan¡å ale 
sistemului difuzor) ¿i de polarizare u , 
este difuzat într-un foton de aceea¿i 
frecven¡å ¿i de polarizare Ru , centrul difuzor råmânând în aceea¿i stare de energie la 
ie¿irea din proces. La fel ca în cazul difuziei Raman spontane, acest proces se 
caracterizeazå printr-o sec¡iune eficace diferen¡ialå de difuzie, de forma(34): 
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(5.87) 

                                                 
(34) C. Cohen-Tannoudji, J. Dupont-Roc, G. Grynberg, Processus d’interaction entre photons 

et atomes, Inter Edition / Edition du CNRS (1988) 

Fig. 5.25.
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unde nota¡iile sunt identice ca cele din § 5.2.2. 
 Plecându-se de la principiul cå la orice proces spontan este asociat un proces 
stimulat, este normal så se caute så se lege efectele Rayleigh spontan ¿i stimulat 
printr-un procedeu analog cu cea folositå în cazul difuziei Raman. Procedând în 
acest mod, apare dificultatea legatå de caracterul elastic al difuziei Rayleigh, în care 
nivelele ini¡ial ¿i final ale procesului de difuziei sunt identice (adicå, de aceea¿i 
popula¡ie), conducând la o compensare exactå între amplificarea ¿i absorb¡ia 
stimulate ale undei sondå. Totu¿i, acest rezultat nu semnificå faptul cå nu existå 
efect Rayleigh stimulat. Formula (5.87) este deduså cu ajutorul ordinului doi al 
teoriei perturba¡iilor, caz în care diagramele asociate la amplificarea ¿i la absorb¡ia 
undei sondå, se compenseazå exact. ¥n cele ce urmeazå se va vedea cå pentru a pune 
în eviden¡å efectul Rauleigh stimulat, este necesar de a face så intervinå procesele 
disipative care se produc în mediu. Datoritå acestui fapt, descrierea efectului 
Rayleigh stimulat în cadrul mecanicii cuantice este adesea delicat(35),(36). 
 Astfel, pentru o în¡elegere mai u¿oarå a efectului Raman stimulat, se 
apeleazå la teoria clasicå, aceasta presupunând cå sub ac¡iunea combinatå a 
câmpului undei pompå ¿i cel al undei sondå se creeazå o observabilå macroscopicå 
modulatå temporal la diferen¡a de frecven¡å ω−ω=δ S , Sω  fiind frecven¡a undei 
sondå ¿i ω , cea a undei pompå. Aceastå observabilå macroscopicå, înså, nu se 
propagå, cum se întâmpla cu undele acustice din cazul efectului Brillouin stimulat. 
Pe aceasta se difractå unda pompå, radiind un câmp care poate så interfere cu cel al 
undei sondå. Existen¡a transferului de putere între unda pompå ¿i unda sondå î¿i are 
originea în existen¡a în mediul neliniar a unei componente de polariza¡ie având 
acelea¿i frecven¡å ¿i vector de undå ca unda sondå, dar oscilând în cuadraturå cu ea. 
Existen¡a unei astfel de componente a polariza¡iei face ca mediul difuzor så nu fie 
capabil så urmåreascå în mod instantaneu polariza¡ia temporalå impuså de unda 
sondå cu frecven¡a de båtåi δ  între unda pompå ¿i unda sondå, mediul difuzor fiind 
complet insensibil la modula¡iile cu frecven¡a opticå. Proprietatea mediului de a 
urmåri excita¡ia fiind caracterizatå printr-un grad de råspuns γ , care este de fapt 
gradul de evolu¡ie care intervine în relaxarea cåtre starea sa sta¡ionarå, se disting mai 
multe cazuri limitå dupå mårimea lui γ  relativå la δ . Astfel, când γ<<δ , mediul 
este capabil så se adapteze la fiecare moment la unda sondå care råmâne 
neschimbatå în decursul propagårii la traversarea mediului. ¥n mod asemånåtor, când 

γ>>δ , modula¡ia temporalå impuså de unda sondå este prea rapidå pentru ca 
mediul så-i poatå råspunde, astfel încât nici o polariza¡ie (atât în fazå cât ¿i în 
cuadraturå) nu este induså în mediu. Rezultå cå pentru a se ob¡ine o rezonan¡å 
Rayleigh stimulatå pe spectrul de transmisie al undei, este necesar ca γ≈δ . Aceasta 
înseamnå cå lårgimea rezonan¡elor Rayleigh stimulate, de o formå, în general, 
dispersivå (figura 5.17 b), va fi de ordinul de mårime al gradului caracteristic de 
relaxare a mediului. Astfel, pe când procesele Raman stimulate dau în esen¡å acces 
la caracteristicile statice ale mediului (pozi¡iile ¿i popula¡iile nivelelor de energie), 
efectul Rayleigh stimulat furnizeazå informa¡ii asupra dinamicii mediului difuzor.   
¥n sfâr¿it, deoarece gradele de råspuns tipice ale unui mediu sunt în general mult 

                                                 
(35) G. Grynberg ¿i C.Cohen-Tannoudyi, Opt. Commun. 96, 150 (1993) 
(36) G. Grynberg ¿i L.A. Lugiato, Opt. Commun. 101, 69 (1993) 
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inferioare frecven¡elor sale de rezonan¡å sau frecven¡elor acustice, structurile 
Rayleigh stimulate se observå în centrul spectrelor ( )0=δ , pentru frecven¡e ale 
undei sondå mult mai apropiate de frecven¡a câmpului undei pompå ca în cazurile 
Raman ¿i Brillouin. 
 Ne amintim cå acele rezonan¡e induse de relaxare pot så se producå de 
asemenea între ståri de energii ¿i de popula¡ii diferite. Se poate aråta cå spre 
deosebire de rezonan¡ele care fac så intervinå diferen¡a de popula¡ie dintre astfel de 
nivele ¿i au o alurå lorentzianå, rezonan¡ele induse prin relaxare fac så intervinå 
suma popula¡iilor nivelelor ¿i au o formå dispersivå. Aceste rezonan¡e sunt numite 
“two-wave mixing” sau “two-beam coupling resonance”. Existen¡a unor astfel de 
rezonan¡e a fost consideratå pentru prima datå de Bogdan, Downer ¿i 
Bloembergen(37). Structurile Raman ¿i Rayleigh, de aceea¿i pozi¡ie ¿i de aceea¿i 
lårgime, coexistå deci, în principiu, totdeauna, dar rezonan¡ele induse prin relaxare 
au, în general, o amplitudine sensibil mai micå ¿i pot, adesea, så fie neglijate în 
cursul interpretårii structuriilor laterale ale spectrelor. 
 Efectul Rayleigh stimulat indus prin relaxare ob¡inut în cazul în care unda 
pompå ¿i unda sondå se propagå printr-un mediu difuzor simplu în care existå un 
singur proces de relaxare de grad γ , se manifestå, în general, asupra spectrului de 
transmisie al undei sondå sub forma unei rezonan¡e dispersive de semilårgime γ .   
Se presupune cå mediul interac¡ioneazå cu câmpul undei pompå E  de frecven¡å 
opticå ω  ¿i de vector de undå de undå k  ¿i cu cel al undei sondå SE de frecven¡å 

δ+ω=ωS , foarte apropiatå de ω , ¿i de vector de undå Sk . Câmpul laser total este, 
deci, de forma: 

[ ] [ ]( ) [ ] ( ) [ ] c.c.exp,c.c.expexpexp 00 +ω−ξ=+ω−+δ−+= titrtirkitiErkiEE SSt  
(5.88) 

Interac¡ia simultanå a mediului cu aceste câmpuri induce în mediul difuzor o 
polariza¡ie P : 
 ( ) [ ] c.c.exp,0 +ω−χξε= titrP ,             (5.89) 
care posedå o componentå ce are acelea¿i caractersitici (frecven¡å ¿i vector de undå) 
ca unda sondå. Ea este asociatå cu o susceptibilitate χ , solu¡ie a ecua¡iei de evolu¡ie: 

 ( )( ) ( )[ ]rkkitiEE SSst −+δ−β=χ−χγ+χ exp0*00& ,           (5.90) 

unde ( )0
stχ  este valoarea sta¡ionarå a susceptibilitå¡ii în absen¡a undei sondå ¿i γ  este 

gradul caractersitic al procesului de relaxare. Al doilea membru al ecua¡iei (5.90) 
descrie modificarea susceptibilitå¡ii mediului sub influen¡a undei sondå. Deci, este 
vorba de un proces neliniar. Valoarea sta¡ionarå a acestei susceptibilitå¡i neliniare 
rezultå din ecua¡ia (5.90), fiind: 

 ( )[ ]rkkiti
i
EE

S
S

st −+δ−
δ−γ

β
=χ exp

0*0

.            (5.91) 

Atunci, componenta polariza¡iei mediului care are aceea¿i frecven¡å ¿i acela¿i vector 
de undå ca fasciculul undei sondå, va fi: 

                                                 
(37) A.R. Bogdan, R.C. Downer ¿i N. Bloembergen, Opt. Lett. 6, 348 (1981) 
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 0200
SS EE

i
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δ−γ
βε

= ,              (5.92) 

de unde se deduce expresia densitå¡ii de putere P  transferatå de mediul difuzor cåtre 
unda sondå: 

 2202
~

γ+δ
δ

ωβε−=−= S
S

S II
dt
dP

EP ,            (5.93) 

cu I  ¿i SI  intensitå¡ile undelor pompå ¿i sondå, iar β  s-a presupus real. Dupå cum 
s-a afirmat ¿i mai înainte, spectrul de transmisie al undei sondå prezintå deci o 
rezonan¡å centratå la 0=δ , având forma dispersivå ¿i semilårgimea γ . Se ¡ine 
seama de faptul cå în cazul unui mediu sub¡ire din punct de vedere optic, transferul 
de putere al undei pompå cåtre unda sondå este direct propor¡ionalå cu P . Astfel, 
sonda suferå un fenomen de extra-amplificare ¿i de extra-absorb¡ie de o parte ¿i de 
alta a lui 0=δ , fårå a fi a priori posibil så se determine dacå amplificarea 
corespunde la frecven¡ele Stokes sau anti-Stokes. ¥n plus, se asigurå cå pentru 0≈δ , 
când mediul urmeazå perfect modula¡ia sondei ¿i pentru γ>>δ , când mediul este 
incapabil de a urma modula¡ia temporalå prea rapidå impuså de sondå, transferul de 
putere cåtre sondå tinde cåtre zero. 
 ¥n continuare se vor prezenta douå exemple de procese de difuzie Rayleigh 
stimulatå, provenite din fizica mediilor moleculare, acestea permi¡ând så se 
întrevadå diversitatea fenomenelor fizice care pot så dea na¿tere la o rezonan¡å 
Rayleigh în spectrul de transmisie al undei sondå. 

Efectul “Rayleigh — wing” stimulat a fost observat experimental pentru 
prima datå în anul 1965 de cåtre Mash ¿.a.(38), urma¡i de Cho ¿.a.(39), iar descrierea 
teoreticå a fost datå de Bloembergen ¿i Lallemand(40) ¿i de Chiao ¿.a.(41). Originea 
acestui proces de difuzie Rayleigh stimulatå constå in tendin¡a pe care o au 
moleculele anizotrope (CS2, benzen, acetonå, etc.) de a se orienta de-a lungul 
direc¡iei câmpului electric al unei unde laser, antrenând o modificare a indicelui de 
refrac¡ie al mediului. Aceastå tendin¡å este par¡ial contrabalansatå de agita¡ia termicå 
care tinde så readucå la izotropie distribu¡ia de orientare a moleculelor. Evolu¡ia 
dinamicå a orientårii moleculare este caracterizatå printr-un timp de dezorientare τ , 
dat de teoria lui Debye(42) a moleculelor polare: 

 η
π

=τ
Tk
a

B

34
,       (5.94) 

unde η  este vâscozitatea fluidului ¿i a  raza medie a moleculei. Ordinul de mårime 
al acestui timp este de picosecunde ¿i variazå în mod sensibil de la un fluid la altul. 

                                                 
(38) I. D. Mash, V. V. Morozov, V. S. Starunov ¿i I. L. Fabelinskii, JETP Lett. 2, 25, (1965) 
(39) C. W. Cho, N. D. Foltz, D. H. Rank ¿i T. A. Wiggins, Phys. Rev. Lett., 18, 107, (1967) 
(40) N. Bloembergen ¿i P. Lallemand, Phys. Rev. Lett., 16, 81, (1966) 
(41) R. Y. Chiao, P. L. Kelley ¿i E. Garmire, Phys. Rev. Lett., 17, 1158, (1966) 
(42) P. Debye, Polar molecules, Dover Publications Inc., New York, (1929) 
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Schema experimentalå de observare a efectului “Rayleigh — wing” stimulat 
este datå în figura 5.26. Se ilumineazå mediul molecular cu ajutorul unei unde 
pompå de frecven¡å ω  polarizatå linear de-a lungul direc¡iei x .  

 
Fig. 5.26. 

 
Aceastå undå conduce la alinierea moleculelor în lungul axei x  printr-un 

proces pe care îl vom prezenta mai departe. În afarå de unda pompå (ω ), se face ca 
mediul orientat så interac¡ioneze cu o undå sondå de frecven¡å δ+ω=ωS  polarizatå 
liniar de-a lungul direc¡iei y  (figura 5.26). Mediul molecular con¡ine moleculele 
anizotrope de tipul CS2. La ie¿irea din celulå, intensitatea fasciculului undei sondå 
este måsuratå în func¡ie de Sω  cu ajutorul fotodiodei F ¿i se constatå o rezonan¡å 

“Rayleigh — wing” în vecinåtatea lui ω=ωS , cu lårgimea de ordinul 
GHz)10010( ÷a . În primul ordin al amplitudinii undei sondå, se pot distinge douå 

efecte ale acesteia asupra moleculelor. Pe de o parte, câmpul electric al sondei va 
induce un dipol în moleculå, care este propor¡ional cu polarizabilitatea ⊥α  (figura 
5.3), având o direc¡ie diferitå de cea a câmpului undei pompå ¿i creând astfel un 
cuplu modulat la frecven¡a δ  (formula (5.22)). Pe de altå parte, dipolul induce în 
moleculele din unda pompå, care este propor¡ional cu polarizabilitatea ||α  (figura 

5.3), nefiind îndreptat dupå direc¡ia câmpului undei sondå, moleculele suferå de 
asemenea un cuplu din partea undei sondå, care este modulat tot la frecven¡a δ . 
Suma acestor douå contribu¡ii fiind nenulå, datoritå anizotropiei polarizabilitå¡ii 
moleculei, efectul global al undei sondå va fi o modula¡ie temporalå la frecven¡a δ  a 
orientårii medii a moleculelor în jurul direc¡iei câmpului undei pompå. 

Un alt mod de a interpreta dinamica de orientare a moleculelor este de a 
remarca faptul cå întregul câmp laser (al undei pompå + cel al undei sondå) are o 
direc¡ie care variazå în spa¡iu la o frecven¡å δ , de-a lungul cåreia moleculele 
încearcå så se alinieze în mod constant. Trecerea de la situa¡ia în care moleculele 
urmeazå în mod adiabatic câmpul electric ¿i cazul în care ele råmân insensibile la 

varia¡iile câmpului, se produce pentru 
τ

≈δ
1

. Cum timpul caracteristic al 

reorientårii moleculelor, τ , este de ordinul picosecundelor, este de a¿teptat ca 
rezonan¡a “Rayleigh — wing” stimulatå så aibå o lårgime de ordinul 
( )MHz10010 ÷a , propor¡ionalå cu temperatura ¿i invers propor¡ionalå cu 

vâscozitatea mediului (dupå ecua¡ia (5.94)). Originea fizicå a câ¿tigului undei sondå 
este explicatå prin crearea unei orientåri medii a moleculelor, când unda sondå 
induce o birefringen¡å modulatå la frecven¡a δ  în mediu. Transmisia câmpului undei 
pompå la frecven¡a ω  ¿i polarizatå liniar dupå Ox  în acest mediu în care 
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birefringen¡a variazå temporal, conduce la un câmp de frecven¡å δ+ω=ωS  de 
polarizare elipticå, la care componenta dupå Oy  interferå cu unda sondå ¿i îi 
modificå intensitatea sa. Principalele caracteristici ale efectului “Rayleigh — wing” 
stimulat sunt: — mediul difuzor este lichid la K300≅T  ¿i moleculele anizotrope 
sunt centri difuzori; — lårgimea de rezonan¡å este datå de gradul de dezorientare al 
lui Debye ( )GHz10010 ÷ , vâscozitatea ¿i agita¡ia termicå fiind la originea relaxårii; 
— forma rezonan¡ei este dictatå de excitarea prin unda sondå care cupleazå 
reorientarea moleculelor, caracteristicile undei sondå care conduc la polarizarea 
ortogonalå a unei pompå ¿i mecanismul de difrac¡ie dat de birefringen¡å. 

În sfâr¿it, se aminte¿te cå efectului “Rayleigh — wing” stimulat poate fi 
considerat ca un efect Raman stimulat între stårile rota¡ionale ale moleculei, aceste 
ståri nefiind rezolvate în fluide, deoarece lårgimea legatå de procesul de relaxare 
este mult mai mare decât separa¡ia nivelelor. Diferen¡a de energie δh  legatå de 
schimbarea nivelului de rota¡ie al moleculelor este înlåturatå de mecanismul de 
amortizare. 

Efectele Rayleigh ¿i Brillouin stimulate sunt în mod tradi¡ional asociate la 
lucrårile care trateazå procese stimulate în mediile moleculare. Aceasta se datoreazå 
faptului cå ambele fenomene de difuzie a luminii au loc pe neomogenitå¡i ale 
mårimilor termodinamice. Distinc¡ia între aceste douå efecte se face fårå ambiguitate 
alegând entropia S  ¿i presiunea P  ca variabile termodinamice independente. 
Atunci, se specificå prin efect Rayleigh mecanismele de difuzie legate de fluctua¡iile 
izobare ale entropiei ¿i prin efect Brillouin procesele în cursul cårora lumina este 
difuzatå de fluctua¡ii izentropice de presiune, varia¡iile corespunzåtoare ale 

susceptibilitå¡ii optice χ  a mediului fiind 
PS
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, respectiv 
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. Totodatå, este 

mai comod pentru tratarea teoreticå ¿i interpretarea fizicå a rezultatelor, så se lucreze 
cu variabilele densitate masicå ρ  ¿i temperaturå T , ca mårimi termodinamice 
independente. Se aratå cå aceste douå descrieri pot fi legate cu ajutorul rela¡iilor de 
forma(43): 
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¿i o expresie similarå pentru 
SP







∂
χ∂

, unde pC  este cåldura specificå la presiune 

constantå, v  este viteza sunetului în mediu, Tβ  este coeficientul de dilatare termicå 

¿i barele de deasupra lui T~  ¿i ρ~  specificå valorile medii în mediu. Al doilea termen 
din paranteza mare a ecua¡iei (5.95), care este asociat dependen¡ei explicite de 
temperaturå a susceptibilitå¡ii optice a mediului este, în general, suficient de mic 
pentru a putea fi neglijat fårå a face vreo eroare cât de cât(44). Astfel, rezultå cå 
efectul Rayleigh depinde, în mod esen¡ial, de varia¡ia susceptibilitå¡ii cu densitatea ¿i 

                                                 
(43) H. Z. Cummins ¿i R. W. Gammon, J. Chem. Phys. 44, 2785, (1966) 
(44) I.P. Batra ¿i R.H. Enns, Phys. Rev. 185, 396 (1969) 



5. Efecte neliniare de al treilea ordin 127 

diferå de efectul Brillouin prin faptul cå nici o undå acusticå nu este implicatå în 
fluctua¡iile de densitate. 

¥n general, se disting douå tipuri de efect Rayleigh dupå originea acestor 
fluctua¡ii: — efectul Rayleigh electrostrictiv stimulat, care corespunde difuziei 
luminii pe fluctua¡ii de densitate izobare induse prin procesul de electrostric¡iune ¿i 
— efectul Rayleigh termodifuziv stimulat, care descrie efectul de difuzie a luminii 
prin fluctua¡ii de densitate izobare datorate dilatårii termice dupå încålzirea localå a 
mediului prin absorb¡ia luminii laser. 

Observarea efectului Rayleigh stimulat necesitå utilizarea unei unde pompå 
de frecven¡å ω  ¿i de vector de undå k , care face un unghi [ ]°°∈θ 180,0  cu o undå 

sondå de frecven¡å δ+ω=ωs  ¿i de 

vector de undå sk  (figura 5.27). La 
ie¿irea din celulå (mediul molecular), 
intensitatea fasciculului undei sondå 
este masuratå în func¡ie de frecven¡a sω  
cu ajutorul fotodiodei F. Interferen¡a 
celor douå unde pompå ¿i sondå 
conduce la un câmp electric a cårui 
intensitate prezintå o componentå 

modulatå temporal cu frecven¡a δ  ¿i spa¡ial cu perioada 





 θλ

2
sin

2
, unde λ  este 

lungimea de undå a laserilor. Atunci, aceasta modula¡ie de intensitate va da na¿tere 
la — modula¡ie de densitate prin procesele antagoniste de electrostric¡iune 
(acumulare de molecule în zonele de mare intensitate) ¿i de absorb¡ie a luminii (prin 
provocarea unei încålziri locale a mediului în locurile de mare intensitate ¿i printr-o 
dilatare termica care conduce la o diminuare a densitå¡ii). 

Procesul de relaxare a fluctua¡iilor densitå¡ii izobare a mediului sunt înso¡ite 
de varia¡ii ale temperaturii mediului, relaxarea fåcând så intervinå în acela¿i timp 
procesele de transport de energie, de maså ¿i de impuls (ecua¡ia lui Navier — Stokes). 
Atunci, timpul de relaxare al fluctua¡iilor izobare ale densitå¡ii sub ac¡iunea acestor 
procese este(45), (2), (3): 
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unde σ  este conductivitatea termicå a mediului. Din expresia (5.96) rezultå cå 

expresia timpului de relaxare a unei modula¡ii de densitate de pas 
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corespunde procesului de difuzie spa¡ialå de coeficient 

pC
D

ρ
σ

= ~ ,       (5.97) 

                                                 
(45) W. Kaiser ¿i M. Meir, în Laser Handbook (ed. F.T. Arecchi ¿i E.O. Schultz — Dubois, 
North — Holland, Amsterdam, (1972) 

 
Fig. 5.27. 
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aceastå difuzie ¡inând seama cå avem schimburi de energie ¿i de maså. Ordinul de 
mårime tipic al timpului de relaxare τ  pentru °=θ 180  este de 10 ns (cazul mediilor 
de slabå conductivitate termicå) ¿i devine considerabil mai lung în cazul în care unda 
pompå ¿i unda sondå fac între ele un unghi foarte mic. 

Datoritå procesului de 
electrostric¡iune, modula¡ia de 
intensitate legatå de interferen¡a 
undei pompå cu unda sondå va 
conduce la o varia¡ie spa¡io—
temporalå a densitå¡ii, eventual 
defazatå datoritå timpului de 
råspuns τ  finit al mediului, 
moleculele tinzând så se acumuleze 
în zonele de intensitate mare. 
Difrac¡ia undei pompå pe aceastå 
modula¡ie de densitate se manifestå 
atunci asupra spectrului de 

transmisie a undei sondå sub forma unei rezonan¡e Rayleigh de alurå dispersivå ¿i 
care prezintå o parte în amplificare ¿i o parte în absorb¡ie (figura 5.28). 

Efectul Rayleigh termodifuziv stimulat nu se produce decât în mediile care 
absorb luminå. ¥n acest caz, modula¡ia spa¡io—temporalå a intensitå¡ii legatå de 
interferen¡a undei pompå ¿i undei sondå este înso¡itå de o varia¡ie modulatå a 
temperaturii sub efectul de absorb¡ie al luminii laser ¿i, prin urmare, a fenomenului 
de dilata¡ie termicå, a unei modula¡ii spa¡io—temporale a densitå¡ii, eventual defazatå 
datoritå timpului de råspuns finit τ  al mediului. Se observå atunci cå, contrar 
procesului de electrostric¡iune, acest efect tinde så acumuleze moleculele în zonele 
de micå intensitate. Difrac¡ia undei pompå pe aceastå modula¡ie de densitate 
conduce, de asemenea, la o rezonan¡å Rayleigh de alurå dispersivå pe spectrele de 
transmisie al undei sondå (figura 5.29). 

Compararea figurilor 5.28 ¿i 
5.29 aratå cå rezonan¡a Rayleigh 
termodifuzivå are un semn opus la 
rezonan¡a Rayleigh electrostrictivå. 
Acest rezultat este natural deoarece 
electrostric¡iunea ¿i absorb¡ia au 
efecte opuse. ¥ntr-adevår, pentru o 
modula¡ie de intensitate datå, vari-
a¡iile locale ale densitå¡ii datoritå 
acestor douå procese au semne exact 
opuse ¿i nasc în mod natural 
rezonan¡e de semne opuse. O altå 
caracteristicå foarte importantå a 
acestor douå tipuri de rezonan¡e este 

cå într-un mediu absorbant de luminå, efectul Rayleigh electrostrictiv este aproape 
totdeauna neglijabil fa¡å de efectul termodifuziv ¿i rezonan¡a Rayleigh prezintå 
atunci totdeauna alura din figura 5.29. Se observå cå procesul Rayleigh termodifuziv 
se manifestå asupra spectrului de transmisie sub forma unei rezonan¡e dispersive de 

Fig. 5.28. 

Fig. 5.29. 
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lårgimea 
τ
1

. Amplificarea undei sondå ( )0>sg  corespunde frecven¡elor antiStokes. 

Mai exact, se poate aråta cå în cea mai mare parte a mediilor moleculare, prezen¡a de 
impuritå¡i, chiar în slabå concentra¡ie, contribuie la a face ca mecanismul de 
absorb¡ie så domine pe cel de electrostric¡iune, aceastå tendin¡å inversându-se în 
cazul unui mediu foarte pur, în care coeficientul de absorb¡ie este inferior la 

-13 cm10− . Aceasta face ca observarea efectului Raman stimulat electrostrictiv så fie 
extrem de dificilå. 

Se remarcå faptul cå efectul Rayleigh conduce, în general, la câ¿tiguri tipice 
de un ordin de mårime inferior câ¿tigurilor Raman ¿i cu douå ordine de mårime 
inferioare câ¿tigurilor Brillouin. Caracteristicile celor douå efecte Rayleigh sunt:      
— mediul difuzor este un fluid dens la °=300T C ¿i centrii difuzori sunt molecule sau 

atomi; — lårgimea rezonan¡ei este dictata de gradul de relaxare MHz 10
2

sin 2 ×





 θ

, 

originea relaxårii fiind difuzia spa¡ialå prin transport de energie ¿i maså; — forma 
rezonan¡ei depinde de excita¡ia de cåtre unda sondå (modula¡ia de densitate prin 
electrostric¡iune în cazul efectului Rayleigh electrostrictiv ¿i prin absorb¡ia laser în 
cazul efectului Rayleigh termodifuziv), caracteristicile sondei dictate de unghiul θ  
dintre unda pompå ¿i unda sondå ¿i mecanismul de difrac¡ie Bragg pe re¡eaua de 
densitate. 

5.3. Efecte neliniare care implicå amestecul a patru unde 

Printre efectele neliniare de al treilea ordin care implicå trei unde laser, am ales så 
studiem aici, în particular, procesele care grupeazå, în mod tradi¡ional, no¡iunea de 
amestec a patru unde (“four—wave mixing”). O asemenea denumire, surprinzåtoare 
în primul rând în måsura în care trei unde sunt incidente pe mediul neliniar, se 
explicå prin faptul ca interac¡ia acestor trei fascicule cu mediul poate da na¿tere la o 
undå (chiar mai multe), susceptibilå de a interac¡iona la rândul såu cu cele trei 
câmpuri incidente. Dupå cum toate undele incidente au sau nu aceea¿i frecven¡å, 
vom vorbi de amestec degenerat sau nedegenerat cu patru unde. 

¥ntr-un mediu neliniar de al treilea ordin, amsetecul a trei unde nu este în 
general posibil. Trei unde de frecven¡e distincte 21,ωω  ¿i 3ω  nu pot fi cuplate de un 
sistem dacå nu contribuie ca un auxiliar cea de-a patra undå. De exemplu, nu existå, 
în general, nici o contribu¡ie la componenta ( )1ωNLP  a undelor 2 ¿i 3, cu excep¡ia 

cazului degenerat (adicå, atunci când 231 2 ω−ω=ω ). 
Acum se va examina cazul amestecului a patru unde într-un mediu neliniar 

de al treilea ordin. ¥ncepem prin a determina råspunsul mediului la o suprapunere de 
trei unde de frecven¡e unghiulare 21,ωω  ¿i 3ω , cu câmpul 
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