5. Optica neliniara

In urma interactiei dintre radiatia laser intensa (cu ajutorul cdreia se pot
. n . . . e . . 6 7 N -
obtine cAmpuri electrice cu intensitati mai mari de 10° +10" V/cm, care incep sa

devind comparabile cu intensitatea cdmpurilor electrice atomice ~3- 108 V/cm) si
substanta, proprietatile acesteia se schimba ca urmare a efectelor neliniare care apar
[5.1]-[5.5].

5.1. Procese multifotonice fundamentale
5.1.1. Caracterizarea generala a proceselor
multifotonice fundamentale

Descrierea fenomenologica a efectelor neliniare poate fi facuta cu ajutorul
polarizirii P, indusd in mediu, care poate fi dezvoltatd in seric de puteri ale

campului intens aplicat E , sub forma [5.1]:
Primul termen, care contine susceptibilitatea de ordinul de ordinul intai

1 . < C e . . .
X( ), caracterizeaza propagarea liniara a undelor electromagnetice si descriere

proprietatile optice liniare ale mediului prin intermediul indicelui de refractie.
Ceilalti termeni, care contin susceptibilitatile neliniare de diferite ordine

X(z),x(3),..., descriu propagarea undelor electromagnetice in medii in care se

manifesta efecte neliniare.
Astfel, termenul al doilea, contine susceptibilitatea neliniara de ordinul doi

2 < . IR A . A A A
X( ), a carei valoare, cu mult mai mica decat cea de ordinul intai, a fost pus in

evidentd o datd cu generarea celei de-a doua armonici optice, intr-un cristal de
cuart care a fost excitat cu un laser cu rubin de mare putere. Efectele neliniare de
ordinul doi pot fi descrise cu ajutorul polarizarii neliniare corespunzitoare care este
o functie patratica de amplitudinea cadmpurilor [5.3]
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nl _ 1
B (03,7)= 5%5]-2;{)(— 3301, 07 )E ; (01 )Ey (0 )

X expli(lgl +ky )f —i(w; + o, )tJ+ c.c. (5.2)

unde I, j,k specificd coordonatele carteziene. Polarizarea corespunzitoare sumei

frecventelor 3 = @ + ®, actioneazi ca o sursa in ecuatiile Maxwell
.\ 1 0%E 0*P

VX(VXE)-F—z—z:—MO—z (5.3)

c” ot ot

2

iar radiatia emisa este proportionald cu X(z)(®3 X . Susceptibilitatea neliniarad de

ordinul doi este de fapt un tensor de ordinul trei, care caracterizeaza sistemele care
nu au centru de inversie. Relatia (5.2) descrie generarea armonicii a doua daca

] = ®, . Tot cu ajutorul relatiei (5.2), daca se inlocuieste M, cu —®, mai pot
fi descrise fenomenele de generare parametrica a radiatiilor a caror frecventd este
egala cu diferenfa frecventelor @3 = ®; — ®,, fenomenul de redresare a luminii
care constd 1n aparitia unei tensiuni continue la capetele unui cristal piezoelectric
excitat de o radiatie intensd pentru care este indeplinitd conditia ®, = —©

precum si efectul electrooptic liniar (Pockels) obtinut in cazul in care ®, =0.

Daca frecventa ®, se aflda in domeniul undelor radio sau microundelor se obtine

fenomenul de modulare a frecventei luminii. Intrucit susceptibilitatea neliniara de
ordinul doi determind cuplarea a trei unde electromagnetice, cu ajutorul ei mai pot
fi caracterizate si fenomenele de oscilatie parametricd. Desi in mediile optice dense
un rol important il joacad corectiile determinate de campurile locale care pot

. . 2 . e .. .
schimba valoarea lui X( ), descrierea fenomenologica a fenomenelor amintite mai
sus nu este afectatd de aceste corectii.

Al treilea termen al dezvoltarii, care confine susceptibilitatea neliniara de

. . 3 .. .. . . .
ordinul trei X( ), determina efecte neliniare ca: absorbtia a doi fotoni, generarea

armonicii a treia, Tmprastierea Raman stimulatd, mixarea neliniard, dependenta
indicelui de refractie de intensitate, care sunt prezentate in fig. 5. 1 a)-f) pentru
atomii de Na. In mediile caracterizate prin existenta unui centru de inversie,
efectele neliniare de ordinul trei sunt descrise de polarizarea neliniara
corespunzatoare care depinde de cubul amplitudinilor cdmpului electric printr-o
relatie de forma:

nl _ 1
P, (034a’”)=5%2-31{)(—034;03130323033)X
X E] (0)1 )Ek (0)2 )El (0)3 )exp[l(lgl + Ez + ];3 }T - i0)4t]+ C.C. 5.4

% in acest caz polarizarea neliniard de ordinul trei corespunzatoare sumei
frecventelor ®4 = ®; +®, + ®3 acfioneazd ca o sursd in ecuafia undelor
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generand  radiatii a  cdror  intensitate  este  proportionald  cu

(3) 2

Xijk(_m4;0)1’0)2’0)3’0)4)

5.1.2. Exemple de procese multifotonice fundamentale

Absorbtia a doi fotoni. Fenomenul de absorbtie a doi fotoni are loc atunci
cand frecventa corespunzitoare tranzitiei intre doud stari | g> - | f > care au aceeasi

paritate indeplineste conditia: ® of = O]+ (fig. 5. 1 a), b)).
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Fig. 5. 1a)-f). Exemple de procese multifotonice fundamentale: a) absorbtia a doi fotoni de
frecvente egale; b) absorbtia a doi fotoni de frecvente diferite; ¢) generarea armonicii
a treia; d) mixarea parametricd a patru unde §i generarea unei radiatii cu frecventa
0, = 20 + o, ; €) efect Raman stimulat; f) mixarea parametrica a patru

undesi generarea unei radiatii cu frecventa o, = 2w, — o, -

Absorbtia a doi fotoni poate fi obtinutad si cu ajutorul unui singur fascicul
laser (001 = 002) si joaca un rol important in spectroscopia neliniara. Procesul de

absorbtie a doi fotoni se deosebeste de procesecle de absorbtie in cascada care
implicd un singur foton, prin largimea liniilor §i a ratelor de relaxare care sunt
determinate de populatia nivelului intermediar.

Generarea armonicii a treia. Fenomenul de generare a armonicii a treia
este descris de polarizarea si respectiv susceptibilitatea neliniard de ordinul trei

corespunzatoare frecventei 04 = 30, unde ®; = ®, = ®3 (fig. 5. 1 ¢)).

Fenomene de generare parametrici prin mixarea a patru unde.
Generarea unei radiatii cu frecventa ®4 =2m; +®, a carei intensitate este
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2
proportionala cu xl(fk) (— 20, —0)2;0)2,0)% este posibila daca in relatia (5.4)

se considera M3 = ; (fig. 5. 1 d)). Aceasta a fost observatd experimental in
vapori de Na si a permis conversia unei radiatii cu frecventa corespunzatoare unui
laser cu A=10,6 pwm din domeniul IR al spectrului, intr-o noud radiatie din
domeniul UV. De asemenea, au mai fost obtinute radiatii cu frecventa
@y =20 —,, rezultate in urma inlocuirii frecventei ®, cu —®, (fig. 5. 1 ).

Efect Raman stimulat. Dacd diferenta dintre cele doud frecvente
] — ) =0 5, corespunde despicarii energetice a nivelelor | ) si |g) siin plus

o, se inlocuieste cu — ®,, relatia (5.2) descrie procesul de absorbtie negativa sau

de emisie stimulata a radiatiei cu frecventa m, a cirei intensitate este proportionala
cu intensitatea radiatiei cu frecventa ®; (fig. 5. 1 e)). Efectul Raman stimulat

astfel obtinut poate deveni rezonant dacé frecventa ®; este aproximativ egala cu

frecventa de tranzitie dintre doud nivele care implica un singur foton.

Dependenta indicelui de referactie de intensitatea radiatiei. Saturarea
absorbtiei. In cazul cand frecventele radiatiilor indeplinesc conditiile W3 =) si

0, =—M; polarizarea neliniard corespunzatoare frecventei 4 = M; este datd de
relatia:
nl 3 . *
P (o) = 1 (- op501,-0p,0,) E(o)E" (0 )E(o;) (5.5)
Daca nu este indeplinitd conditia de rezonanta, susceptibilitatea neliniara

de ordinul trei X(3) este reald si aceasta corespunde unei dependente a indicelui de

refractie de intensitatea radiatiei. Valorile indicelui de refractie sunt pozitive si
cresc foarte mult dacd fenomenul de excitare are loc aproape la rezonanta si este

indeplinita conditia ® 5 —®; > 0. Intrucat in centrul fasciculului intensitatea

radiatiei este maxima, 1n aceasta regiune si indicele de refractie atinge valorile cele
mai mari, obtindndu-se astfel o focalizare (autofocalizare) a fasciculului. In

apropierea rezonantei, pentru frecvente care satisfac relatia fo — 01 < 0,

susceptibilitatea devine negativdi i apare fenomenul de defocalizare
(autodefocalizare). Intrucat si partea imaginara a susceptibilititii (care la rezonanti
devine o marime complexa) este negativa, rezultd ca si absorbtia liniard scade cu
cresterea intensitatii radiatiei. Aceasta este fenomenul de saturare a absorbtiei care

tinde sa egalizeze populatiile nivelelor ‘ f > si | g> implicate in tranzitii.

Efectele neliniare stau la baza fabricarii convertorilor de frecventa, care
transforma radiatia unui laser prin fenomenele de generare de armonici sau de
mixare neliniard intr-o nouda radiatie coerenta cu frecventd diferitd de cea a sursei,
aceasta conducand la o importantd extindere a spectrului radiatiilor coerente. De
asemenea, aceste efecte sunt utilizate pentru confectionarea cuplorilor directionali,
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iar studiul lor permite obtinerea de informatii privind proprietatile microscopice ale
atomilor si moleculelor care compun mediul neliniar.

5.2. Teoria susceptibilitatilor optice neliniare

5.2.1. Deducerea formulei susceptibilitatii neliniare de
ordinul » in aproximatia neglijarii structurii fine
a nivelelor energetice

considera ca raspunsul mediului aflat in interactie cu un camp electric exterior are
un caracter local din punct de vedere al intinderii spatiale. Aceastd aproximatie se
bazeaza pe luarea in consideratic numai a interactiilor electrice de dipol. Daca se
iau 1n calcul interactiile de multipol apar variatii spatiale ale campurilor datoritd
fortelor de interactie intermoleculare. Fenomenele legate de contributia termenilor
de multipol joacd un rol important in procesele de ionizare care se produc prin
absorbtia a doi fotoni, in cele de generare a armonicii a doua in domeniul
microundelor si altele, care in ultimul timp prezintd un interes din ce in ce mai
mare.

Daca se neglijeaza polarizarea spontand care existd in mediu in absenta
campului, pe baza relatiei (5.1) se poate scrie

Pt)=PY + PO+ BO@)+ ..+ B ()4 ... . (5.6)

Polarizarea de ordinul r,ﬁ(r)(t), poate fi exprimatd cu ajutorul

transformatei Fourier
] _
E(0)=— IE(r)elder (5.7)
2n 7
a campului electric aplicat,
+00 _
E(t)= IE(@)e'“’”doo (5.8)
—Q0
printr-o relatie de forma:

P(r)(t):ao jdml...j doorxi’) (@100, )

(xl...(ir

- - (5.9)
—it i(’)m
xE,, (o, )---Ea, (0,)e =

in care XE:O)L o Teprezinta tensorul susceptibilitatii de ordinul 7. Tensorul
1Yy

perechilor OL;®;,0l,®>,...,0L,®,, aceasta fiind asa-numita proprietate de

permutare a simetriilor.
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Pentru a obtine formula explicita a tensorului susceptibilitatii se considera
un mediu de volum }’ care contine N particule incarcate (electroni sau ioni) cu
sarcinile ¢; si cu vectorii de pozitie 7;. Dacd nu se ia in considerare campul

magnetic generat de caAmpul electric £ (t) , 1ar sistemul de particule este considerat

ca un intreg, momentul de dipol d al sistemului de particule incarcate este:
d=>q;F;. (5.10)
i

Polarizarea macroscopica, definitd ca fiind media momentului de dipol pe
unitatea de volum, este data de relatia:

B(t)= V‘1<c?>. (5.11)
Cu ajutorul operatorului densitate al sistemului de particule p(t), relatia
(5.11) se mai poate scrie astfel
P(t)=V "Urm{p(t)d }. (5.12)
Ecuatia de miscare a operatorului densitate p, care descrie evolutia in timp
a sistemului de particule este:

i ple) = .0()]= [0 + #,0)0()] 513

unde hamiltonianul intregului ansamblu F (sistem de particule+camp) este format
din hamiltonianul sistemului neperturbat H; si din hamiltonianul ce

caracterizeaza interactia
H(t)=—dE(t). (5.14)
(Pentru simplificarea scrierii in continuare operatorii nu sunt marcati cu
semnul ). Rezolvarea ecuatiei (5.12) se face pe baza teoriei perturbatiilor,
admitand pentru operatorul densitate o dezvoltare in serie de puteri de forma

pt)=po +p1 () +p2(t)+...+p,. () + .. (5.15)
In relatia (5.15)
o Ho /KT

Po = . (5.16)
Urm(e H, /kT)

reprezintd operatorul densitate la echilibru, k£ constanta Boltzmann, iar 7T

temperatura absolutd. Pe baza modelului prezentat in lucrarea [5.3] elementul de

matrice de ordinul 7 al operatorului densitate (5.15) se determind cu ajutorul

relatiei generale:

t 4 -1
Uo(=t)p, (U ()=in™" [dyy [dty... [dex

—o0 —00 —o0

x[H;(tl ),[Hlf(t2 )...[H;(tr,po)ﬂ..J, (5.17)

unde
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Hi(1)=Uo(=0)H;(e)U, (1), (5.18)

iar
i
——Ht

Uylt)=e 7 (5.19)
reprezintd operatorul de evolutie in timp in absenta perturbatiei care se bucura de
proprietatile

Uy(0)=1 (5.20)

Up(1)Up(—1) =1. (5.21)

Inlocuind dezvoltarea (5.15) in relatia (5.12) se obtine pentru polarizarea

neliniara de ordinul » expresia:

P () =y -Urm[pr(t)ci] pentru 7 # 0. (5.22)

Tensorul susceptibilitatii de ordinul 7 se obtine in urma inlocuirii
expresiei (5.17) 1n (5.22) si compardrii cu relatia (5.9), sub forma

0 4
(r) Ly b fay [dey x

lr_1 r
.. [dt, Urndpo | Jdg o, (1 )y (62 x o )]}-ex{—iZ(omtm} (5.23)
—0 m=l

In relatia (5.23) insumarea are loc dupi toate cele 7! permutiri ale
perechilor oL ®y,...,0,.,..

Daca se considera ca sistemul este format dintr-un numar N de particule
(atomi sau molecule) independente, hamiltonianul si respectiv momentul de dipol
al Intregului sistem se inlocuiesc in relatiile (5.10) si (5.13) cu sume de forma

Hy=)H, (5.24)
d=Yd,. (5.25)

De asemenea, operatorul densitate al intregului sistem la echilibru este dat
de produsul celor N operatori ai particulelor care compun sistemul

Po =P1-Pm--PN (5.26)
unde:
/N  H,

o Ho /KT _
e kT (5.27)

Pm = Urm(e—HO /kT)

Similar, se poate scrie

Uoli)=e ™ 0,00, (0.0 (LU (1) (528)
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i
—H,t
U,(t)=e ™. (5.29)
Desi modelul sistemului format din N particulele independente prezentat
prin relatiile (5.24)-(5.29) este numai aproximativ, cu ajutorul lui se poate pune in
evidentd continutul fizic al susceptibilitatilor.

Notand cu €; vectorii unitate ai polarizarii si cu a,by,...,b, starile

energetice ale particulelor sistemului (atomi, molecule) considerate in repaus (a
specificand starea fundamentald), in urma calculului integralelor din relatia (5.23)
se obtine pentru susceptibilitatea neliniard de ordinul 7 relatia:

(n) (—(00;001...00,1)=STX ngax

X
Ga,...,0
! " aby..b,
¥ 20 oy &
te,d T, d "
O " ab, ! b, b, ¢ dblz—lblz
X .
O O -0, —...—® o —®) — Oy — .. — -
( ab, 1 2 ”)( ab, 3 = @3 m”) (mab,Z m”)
n
—3 (5.30)
nh 80

Operatia de insumare din relatia (5.30) are loc dupa toate starile excitate
legate urmand ca pentru stérile libere suma sa fie inlocuita printr-o integrald; St
reprezintd asa-numita operatie de simetrizare totald, conform careia insumarea mai
trebuie sa aiba loc si dupa cele n! permutri ale perechilor o ®y,...,0, 0, .

(5.30)) s-a tinut seama ca frecventele de tranzitie ;) intre doua stari de energie

E;siE j verifica relatia, iar

W5 = O +..00,,. (5.31)

. N
In relatia (5.30) n =7 reprezintd densitatea de particule, iar pga

probabilitatea de ocupare a nivelului fundamental la echilibru termic. Considerand
starea atomilor sau moleculelor aflate in miscare de rotatie descrisa de vectorul de

stare |yJN >, probabilitatea de ocupare a nivelului fundamental poate fi scrisa
astfel

> pos = 2.p(1a I N,) (5.32)
a N,

unde plyaj a ) reprezintd probabilitatea ca molecula neperturbati din exterior sa

ocupe o stare de energie AQ J N cu degenerarea 2J, +1, numarul cuantic
a’a’a

N

o Specificand starea energetica.
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—

Admitand ca vectorii polarizare €; si €; (sau componentele cAmpurilor

k
E(O)l- ),E (0)1-) la frecventele ;) actioneaza ca niste operatori de creare
respectiv de anihilare a fotonilor, relatia (5.30) poate fi reprezentata si grafic ca in

N

n!ﬁna

t'.‘

Fig. 5. 2. Reprezentarea grafica a proceselor de creare si respectiv de anihilare a fotonilor.

Intr-o astfel de reprezentare sigeata cu varful in jos specifica fenomenul de
absorbtie al unui foton cu frecventd pozitiva ((Di ), care este asociat cu anihilarea
sa, iar sdgeata cu varful in sus specificd fenomenul de emisie al unui foton cu
frecventa negativa (— (D-) care le randul sau este asociat cu crearea sa. Aceastd
ordine.

Astfel, in cazul susceptibilitatii neliniare de ordinul trei pentru

W =0y =03 =0 (5.33)
relatia (5.30) devine

— %k -

€30 dap € dpp, & db2b3 db3a

x(3)(— 3w, m, 03(0)

3 poy x

h €0 abbyb, ((obla —3(0)(0)b a _2(9)(0%3(1 —(o)
— e —3% e — — - — - - -
€ dap, “€30 " App, “Eq 'db2b3 “€o 'db3a Eg *dyp, - 8 “dyp, €3 db by "€ db3a

+ +
(mbla + m)(mbza - 2(0)(0%3(1 - 03)

+
((obza + m)(mbza + 20))((%3(1 - 03)

w'dabl dbb2 dbb 83@ dba

(mbla +(o)((ob2a +2(o)((ob3a +3(0)

Operatia de simetrizare totald Sz din relatia (5.30) conduce la patru

€

N (5.34)

termeni diferiti, fiecare din ei aparand de sase ori In suma dupa toate starile
energetice, conform reprezentarii grafice din fig. 5. 3.

Analizénd relatia (5 30) se observé ca dacé este indeplinité condi‘;ia de
seama de forgele de interactie dintre particulele care compun sistemul si de pierderi
[5.3], iar 1n expresia hamiltonianului sistemului din relatia (5.13) mai trebuie
adaugat incad un termen care caracterizeaza pierderile si procesele de relaxare, astfel
ca ecuatia de miscare pentru operatorul densitate devine
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" (0
lhp=[Ho,p]+[Hl~,p]+lh(a—?j -
p

61, P‘Ea[a'm\ ./././a

3G by by by

/R

neliniare de ordinul trei (relatia (5.34)).

(5.35)

Elementele de matrice diagonale si nediagonale care caracterizeaza

pierderile se calculeaza cu ajutorul relatiilor:

op
(ij zzwanpnn _anapaa
p n

ot -

0P ab
( a:j =YabPab -
p

(5.36)

(5.37)

Cele N elemente diagonale ale matricei care caracterizeaza pierderile

determind N —1 timpi de relaxare longitudinald 7, iar valorile lor inverse sunt

1

tocmai valorile proprii ale determinantului ratelor de tranzitie w,,, . Elementele

nediagonale sunt legate de ratele de tranzitie W, ,Wp, care sunt determinate de

valorile finite ale timpilor de viatd. In cazul particular al unui sistem cuantic cu
doua nivele energetice @ si b, ratele de relaxare 7y qb Sunt date de relatia:

1

Yop =——=Wyp +W
ab 2Tl ab ba

(5.38)
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-1
unde Y, =1,
Solutia pentru operatorul densitate care determind o stare stationard a
sistemului, se cauta sub forma unei serii de puteri care verifica ecuatiile:

1hp [H o) ]+ 17/“1(6a jpgj) (5.39)
1hp [HO o) ]+ 17/“1(6a jpp [Hl o) ] (5.40)
1hp [HO o ]+ 17/“1(6a jpp [H (n- 1)] (5.41)

Cu ajutorul ecuatiei (5.39) se poate calcula operatorul densitate la echilibru

termodinamic. Ecuatia (5.40) determind raspunsul liniar al sistemului, p(l)
continand aceleasi frecvente ca si cele care intervin in hamiltonianul de interactie

H;. In aproximatia de ordinul doi, p(z) pune in evidentd procesele parametrice

intrucat contine frecvente corespunzatoare sumei, diferentei armonicilor campului
excitator, cat si termeni liberi ca rezultat al interactiei dintre doi termeni care contin
frecvente egale dar de semn contrar. Termenii liberi pun in evidenta, in prima

aproximatie, efectele de saturatie. Inlocuind pe p(z) in ecuatia care contine pe

p(3) se obtin componentele Fourier ale operatorului densitate intr-o noua
aproximatie s. a. m. d.

Astfel, considerdnd cad sistemul interactioneazd cu douda campuri de
frecvente M; si ®,, hamiltonianul de interactie este

H, = —Q(El e Vi Eye” 1@2;) (5.42)
Termenul liniar nediagonal care contine frecventa ®; se poate scrie sub
forma:
(o) 1 d o E
" 1 1 O
{pg’l") v} =" (p( ) p£1") v) (543)

20 O =@ F1Y
unde 951(')'21' este dat de relatia (5.16). Expresii similare se obtin si pentru termenii
care contin frecventele —®; si £ ®,.

Tindnd seama de expresia termenului liniar p(l), se poate calcula cu

ajutorul ecuatiei (5.41), termenul p(z) in aproximatia de ordinul doi, prin
inlocuirea indicelui # cu valoarea doi, sub forma:
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o -El)
2 .
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2 . _ . B )
et A1 (mlﬂ,)z_mnn,ﬂynn,) Oy =@y +1Y oy O =@ 1Y

Folosind acest procedeu se pot obtine expresiile termenilor p(n) in diferite
ordine de aproximatie, iar cu ajutorul lor se poate calcula expresia polarizarii i

La rezonantd, termenii 1y,,, joacd un rol foarte important in evidentierea
efectelor parametrice si de saturatie. Daca nu este indeplinitd conditia de rezonanta,
termenii 1y,,, pot fi neglijati, iar susceptibilitatea neliniara de diferite ordine se

calculeaza cu ajutorul relatiei (5.30).
Pentru a pune 1n evidenta procesele parametrice si de saturatie cu ajutorul
polarizarii, respectiv a susceptibilitdtii neliniare, se considerd un sistem cu doua

nivele energetice a si b aflat in interactie cu doud cAmpuri de frecvente ®; si
®, , astfel ca expresia hamiltonianului de interactie este data de relatia (5.42).
Considerand ca

Yab =T (5.45)
ecuatiile de miscare pentru operatorul densitate devin:

ihp g = ~1(@pa +1/T2)Pap +Hi(Pop ~ Paa) (5.46)

i1 g = M@py =1/ T2 0 = Hi(Pop = Paa) (5.47)

ih(pbb - paa) = 2(Hipab - pbaHi ) - (1h/Tl )(pbb ~Paa~ Pg,%) + pg?) (5.48)

Paa +Ppp =1. (5.49)

Admitand cd operatorul momentului de dipol are numai elemente
nediagonale, in aproximatia de ordinul intai rezulta

(o) 9oL ((0)_ (0 <50

Tinand seama ca:
® *-o
pgal) =pa(b 2 (5.51)
se pot obtine si expresiile pentru pgtz (0)2 ),pSIZ (0)1 ) si pgl]z (0)2 )
In aproximatia de ordinul doi, termenii liberi obtinuti cu ajutorul diferentei
dintre elementele diagonale ale densitatii,
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b @10 _

ab aa
s 2= 2 s 2= 2
—2Th Y d | B[ —20Th7 ) By 0
= ) + = x{pbb —paa} (5.52)
(@ —0p,) T3 +1 (@3 —0p, ) T3 +1

caracterizeaza fenomenul de saturatie (numitorul se dezvolta in serie de puteri).
Tot in aproximatia de ordinul doi, componentele diferentelor dintre
elementele diagonale corespunzitoare diferentei frecventelor

{p(z) p(z)}((’)l—@z)

bb ~ Faa

2h2

dab

2.
E\E, 1 1 (p(o) —p(o)) (5.53)
@~y +/T] |0y —0g+i/Ty o —op, +i/T, | 7 7

S [ el | 50

genereaza o polarizare cu frecventa i((oz —001) care caracterizeaza procesele

si

parametrice.
Daca in relatia (5.46) diferenta pp;, —p,, este Inlocuitd cu expresia

(3)

diferentei in aproximatia de ordinul doi, se poate obtine termenul p ; in
aproximatia de ordinul trei care contine componente cu frecventele 2m; — 5 si

20, —m; care de asemenea caracterizeaza procesele parametrice. In cazul

(3)

particular cdnd @) = —,, P descrie generarea armonicii a treia.

Procedeul poate continua la infinit, obtindndu-se aproximatii succesive
corespunzatoare puterilor campurilor £} si £, .

5.2.2. Proprietatile tensoriale ale susceptibilitatii

Intrucat susceptibilitatea leagd doud marimi fizice, polarizarea si campul
electric, a caror semnificatie este independentd de sistemul de coordonate in care
sunt reprezentate, trebuie ca aceasta sa se transforme Intr-un anumit fel pentru a
mentine relatia amintita, adica ea are proprietati tensoriale.

Intr-un sistem de coordonate cartezian, tensorul susceptibiliate de ordinul
doi are componente dintre care numai sase sunt independente din cauza proprietatii
de simetrie

Yop (@) =71pq (@) (5.55)

si poate fi scris sub forma
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Lxx Kxy Laxz
Lox Xy Xz (5.56)
Xzx  Xzp Kzz

Proprietatile de transformare ale tensorului susceptibilitate sub actiunea
operatiilor de rotatie a sistemului de coordonate sunt legate de proprietatile de
simetrie ale mediului care la randul lor determind forma tensorului susceptibilitate
de ordinul doi. Astfel, daca se considera un mediu pentru care din punct de vedere
al orientarilor, cAmpul aplicat §i polarizarea indusd raman tot timpul paralele,
elementele nediagonale ale tensorului susceptibilitate sunt nule. In plus, daca
marimea polarizarii induse nu depinde de orientarea mediului, elementele

Trecerea unui sistem de axe reciproc perpendiculare dintr-o pozitie in alta
{xl,xz,x3} - {x'l ,X'y ,x'3} sub actiunea operatiei de rotatie (fig. 5. 4) cu un
anumit unghi este descrisa de urmatoarele ecuatii

'
Xo = AgpXp (5.57)
'
unde Qgp sunt cosinusii unghiurilor intre noile axe Xx, si cele vechi Xg , care

determina matricea transformarii:

A xx axy Axz
A= Ay Ay, Ay | (5.58)
azx azy a;;

Tinand seama de expresia polarizirii in cele doud sisteme de coordonate

POL = SOXOLBEB si POL = SOXOLSES (5.59)
si de relatiile de transformare ale coordonatelor (5.57) se poate obtine expresia
susceptibilitatii in noul sistem de coordonate sub forma:

Lap = QapApy dys - (5.60)

X3

Fig. 5. 4. Rotatia cu un anumit unghi a unui sistem de axe reciproc perpendiculare
dintr-o pozitie in alta {x XX }_>{x' XX }
1 2 3 1 2 3
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Cu ajutorul matricei transformarii A, expresia matricei corespunzitoare
susceptibilitatii in noul sistem de coordonate ' devine:

7= AyA! (5.61)
unde A7 reprezintd inversa matricei A care verifica relatia

A4 =4 4=1, (5.62)

doua sisteme de coordonate

xX=% (5.63)
trebuie indeplinitd urmatoarea conditie
[4,%]=0. (5.64)

Cu ajutorul relatiei (5.63) se poate determina forma matricei

simetrie ale mediului. Astfel, in cazul rotatiei sistemului de axe X{XpX3 cu un

LT . . .
unghi 5 in jurul axei X3 matricea transformarii este

0 1 0
A=|-1 0 0] (5.65)
0 0 1

Forma tensorului susceptibilitate se poate obtine cu ajutorul relatiei (5.64),

.. . . T .
care in cazul operatiei de rotatie cu un unghi — devine:

O 1 O X XX Xxy sz Xxx Xxy XXZ
=1 0 0% Xy Xyz |[=| Ay Xy Xpz | —1 0 O (5.66)
00 IhXaox Xzp Xz) Hzx Xz Xx A O

In urma operatiei de identificare se obtin relatiile

~Axy = Ayx (5.67)

_ny = A xx (5.68)
care implica:

Xy =0 s1 N = Ayy- (5.69)

obtine sub forma:

X xx 0 0
x=| 0 %x O (5.70)
0 0 x

si corespunde de exemplu, unui cristal de KDP care are o simetrie tetragonala.
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Proprietatile fizice ale unui cristal oarecare sunt determinate de elementele
sale de simetrie carora le corespund anumite operatii de simetrie [5.3]. Astfel:

- centrului de simetrie 7, 1i corespunde operatia de simetrie / , care consta
in schimbarea semnului tuturor coordonatelor atomilor (moleculelor) care formeaza
cristalul;

- planului de simetrie G, ii corespunde operatia de reflexie )., care
schimba semnul unei singure coordonate;

- axei proprii de rotatie de ordinul 7, C,, ii corespunde operatia de rotatie

m < . . A RN . .
C." care consti in rotatia cristalului cu un unghi — in jurul axei respective;

n

- axei improprii de rotatie de ordinul #, S, 1i corespunde operatia de

. . 2T g . .
rotatie cu un unghi — urmatd de reflexia intr-un plan perpendicular pe axa
n

respectivd, S ,T )

Combinatii posibile ale acestor elemente de simetrie determind 32 de
grupuri punctuale care la randul lor definesc 32 de clase cristalografice
corespunzatoare grupurilor punctuale de simetrie al cristalului. Cele 32 de clase
cristalografice sunt grupate in sapte sisteme, cristalografice: triclinic, monoclinic,
ortorombic, tetragonal, trigonal, hexagonal si cubic, prezentate in lucrarea [5.3].
Fiecarei clase i corespunde o anumitd notatie care constd dintr-o succesiune de
numere si litere 7. Numerele reprezintd axele de rotatie de ordin 7, bara de
deasupra numarului (dacad existd) indicd o operatiec de inversie, iar litera m
defineste un plan de reflexie. Cele mai des intdlnite notatii sunt:

- axd de rotatie: X ;

- axa de rotatie urmata de inversie: X

- axd de rotatie si plan de simetrie perpendiculari pe axi: x/m;

- axa de rotatie si plane de simetrie paralele cu axa: xm ;

- axa de rotatie, plan de simetrie normal pe axa si alte plane de simetrie
paralele cu axa: X/ mm;

- axa de rotatie, plan de simetrie normal pe axa, plane de simetrie paralele
cu axa si plane de simetrie paralele cu axa si care fac un unghi de 45° cu planele de
simetrie paralele cu axa: x/mm m.

Pe baza celor discutate mai sus, in lucrarea [5.3] sunt prezentate formelor
tensorului susceptibilitate de diferite ordine pentru cele sapte sisteme
cristalografice.

13.3. Teoria absorbtiei si emisiei multifotonice
13.3.1. Probabilitatea absorbtiei multifotonice in atomi

Studiul proceselor multifotonice este determinat de posibilitatea obtinerii
unor informatii mai bogate privind proprietatile materialelor, cuplajului intre stari
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care nu sunt rezultate In urma unor tranzitii de dipol electric, studiul efectelor
neliniare, generarea de armonici optice si altele.

Pentru a se calcula probabilitatea si sectiunea eficace a tranzitiilor
multifotonice care determina taria si conditii de aparitic a acestor procese, se
foloseste teoria perturbatiilor aplicatd ecuatiei de miscare pentru matricea densitate.

Hamiltonianul total FH , este format din hamiltonianul sistemului
neperturbat F(y si un termen perturbativ /1 " considerat mult mai mic decat [ 0>

care caracterizeaza interactia sistemului cu radiatia laser.
H=H,+\H' (5.71)
unde A este un parametru.
Fiecare element de matrice al operatorului densitate poate fi dezvoltat in

serie de puteri ale parametrului A, puterea lui A indicAnd ordinul perturbatiei
[5.7]

pij = kapgf) : (5.72)
p

Probabilitatea de tranzitie w este determinatd de probabilitate pe unitatea
de timp a tranzitiei dintr-o stare proprie 1n alta rezultatd in urma tranzitiilor induse.

Deci, considerand ca la momentul initial # = 0, sistemul se afla in starea |1> , adica
Pij (r=0)= ;19 1 (5.73)

probabilitatea de tranzitie din starea |1> in starea |k> este:

0
= Pk
ot

unde bara de deasupra indicad medierea pe o perioada corespunzitoare frecventeli,
ea fiind necesard 1n cazul studiului evolutiei populatiei in intervale de timp mai
mari decat perioada perturbatiei.

Luénd in considerare numai tranzitiile induse de radiatia de pompaj si
neglijand pe cele rezultate in urma proceselor de relaxare, ecuatiile de miscare
pentru elementele de matrice diagonale, respectiv nediagonale ale operatorului
densitate sunt:

(5.74)

ap(!?)
in—2_ | plp=1)| 5.75
.| 0 . 1 , - ..
ih 54_10\)1.]. +: pl(]p) = [H ’p(p 1)]/] WETN (5.76)

7
Pentru perturbatia de ordin zero, cu conditia initiald (5.72) solutia
ecuatiilor
0)
6p(..
ih—" —0 (5.77)
ot
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L 0 . 1 .
1h —tilo; +— ,(.](.’)=o,z¢] (5.78)
ot T
este
0
P,(j) =810 1. (5.79)
Tindnd seama de relatiile (5.74) si (5.75), solutia ecuatiilor
corespunzatoare perturbatiei de ordinul intai

: n _ ' 0 0 '
il vy + ) = 3 (00 —p gy ) 5.81
o 1% jo= 2N\ Py~ P (5-:81)
ij k

pentru o perturbatie sinusoidala

H'= %(e“’” + e_i(’”) (5.82)
corespunde unei stari stationare si are forma:

H' el H' e '
pg) = i1© 5t il - (5.83)
2ih(i0)+i0),-1 +j 2ih(—ioa+ioai1 +j
Til Til

Inlocuind expresia lui plq) in relatiile (5.74), (5.75) se obtine ecuatia de

migcare pentru elementele de matrice diagonale de ordinul 2, p(z) :

J]
~ 12 ~ 2
ap(%) ‘H(l ‘H"l
ih—4 =| - : — / +c.c.
ot Y 1 N 1
4in| —io—io; +— | 4ikl —io—io ;-
L : 7
. . Himt
+termeni care depind de € . (5.84)
In urma operatiei de mediere, relatia (5.84) devine
) ~ 2
2 |y
. 89(]-]-) ~ 1\H jl 1 1
1% o on ] + | (5.85)
t Ti 2 2
i le le ]




Optica neliniara 179

Cind o= ® primul termen al relatiei (5.85) creste foarte mult,

jl-
obtindndu-se fenomenul de rezonanti care implica absorbtia unui singur foton. in
acest caz probabilitatea de absorbtie a unui singur foton w(j) este data de

(2) 2
wiy =P | ng; (©) (5.86)
unde
1/T
g (w)= 2 (5.87)

[

reprezintd functia de forma a liniei spectrale a Iui Lorentz care determind forma
liniei largite omogen.
In cazul unui mediu izotrop

- 12
~, 12 ‘d 12] =2
iy = E] (5.88)
iar probabilitatea tranzitiei de dipol dintre doud nivele este datd de relatia
- 12122
ol I
W(l) :67/2—27TgL ((D) (5.89)

Daca liniile sunt largite neomogen prin efect Doppler, in expresia
probabilitatii (5.86) factorul Lorentz care determind forma liniei trebuie inlocuit cu
unul de tip Gauss

gG ((D): [(4/n)1n2]1/2 exp —4(1n2)M

2
unde ® jl reprezinta frecventele de tranzitie ale atomului, iar A® este largimea

(5.90)

liniei. Formula probabilitatii de tranzitie este valabila numai dacd intinderea
spectrald a radiatiei este mult mai micd decat lirgimea liniei corespunzitoare
tranzitiilor, iar raportul dintre frecventa tranzitiilor i largimea liniilor este mult mai
mare decat unu, adica
De asemenea, pentru ca medierea temporala sa fie corecta trebuie ca timpul
necesar tranzitiei sa fie mare in comparatie cu perioada perturbatiilor armonice.
Probabilitatea de absorbtie a doi fotoni W(2) este definitd cu ajutorul

relatiei
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o0y
M2) :6—' (5.92)
t

Pentru determinarea elementelor de matrice ale operatorului densitate,
corespunzatoare perturbatiei de ordinele trei si patru se foloseste acelasi procedeu
ca si pentru determinarea elementelor de ordinele unu si doi, prezentate mai
inainte. Astfel, pentru probabilitatea de tranzifie care determind absortia a doi

fotoni se obtine expresia [5.7]:

_ ng, (20) > 7,

W(s (5.93)
@) =g ~ 0-0, ‘
unde
1 1/t i
g, (20)= J (5.94)

T (2(D—®]1)2 +1/T3~1

Din relatiile (5.86) si (5.93) se observa ca probabilitatea absorbtiei a doi
fotoni este proportionald cu patratul intensitatii radiatiei dacd hamiltonianul de
interactic variaza liniar cu campul (cum este cazul interactiilor de dipol si
cuadrupol electric sau magnetic) in timp ce probabilitatea de absorbtie a unui
singur foton variaza liniar cu intensitatea radiatiei.

Cu ajutorul relatiei (5.93) se pot determina conditiile care trebuie impuse
starilor intre care au loc tranzitiile pentru absorbtia a doi fotoni. Intrucat operatorul
momentului de dipol electric este impar, trebuie ca tranzitiile sa aiba loc intre stari

cu paritati opuse. Deci, pentru ca elementele de matrice H }-q si H 211 sa fie

diferite de zero trebuie ca starile | j> si |q> si respectiv |q> si |1> sa aiba paritati
opuse, adica tranzitiile care implica absorbtia a doi fotoni trebuie sa aiba loc intre
doua stari |1> si | j> care au aceeasi paritate. Aceleasi conditii trebuie Indeplinite si
in cazul tranzitiilor de cuadrupol electric (sau de dipol magnetic). Totusi, in cazul
cristalelor, din cauza cdmpului local care poate distruge simetria de inversie, starile
intre care au loc tranzitiile care implicd absorbtia a doi fotoni pot sa aiba paritati

mixte.
Continuand procedeul prezentat mai inainte se poate calcula expresia

generald pentru probabilitatea de absorbtic a 712 fotoni intre starile |1> si | j>

_ 7tgL(mOO) ﬁ' é;k A,"p pl
o) = 2w om ,,Z}splm 1)00 %1[’" Do—wg b
2
1
x (5.95)

...[2(0—(os1][(o—(op1 J‘

Din relatia (5.100) se observa ca daca H' reprezinti operatorul trazitiilor
de dipol, probabilitatea de absorbtie a 71 fotoni variaza cu puterea m a intensitatii
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radiatiei si pentru stari care au o paritate definita,

1> si | j> trebuie sa aiba aceeasi
paritate pentru 71 par si paritatile opuse pentru 7 impar.

Absorbtia multifotonicd mai poate fi caracterizatd si de sectiunea eficace
de absorbtie care este definitd ca raportul dintre puterea absorbitd pe unitatea de

volum P}, si produsul dintre numarul de molecule pe unitatea de volum N si
puterea medie pe unitatea de suprafatd a radiatiei incidente /
L4
G, =——.
Nyl
Sectiunea eficace de absorbtie reprezinta aria efectiva prin care atomii (sau
moleculele) absorb radiatia incidenta si poate fi exprimata cu ajutorul probabilitatii
de tranzitie. Puterea absorbitd de N y atomi pe unitatea de volum este datd de

(5.96)

produsul dintre energia implicatd in tranzitie, /10, , probabilitatea tranzitiei W si
concentratia de atomi
PV = NVh(Dzlw. (597)
Tinand seama de expresia densitatii de putere a radiatiei incidente

y)
ncsO‘E‘

2

unde 7 reprezinta indicele de refractie, iar ¢ viteza luminii; sectiunea eficace de
absorbtie este data de relatia:

_ 2h0)21W

] = (5.98)

c (5.99)

C 2"
ncaO‘E‘
Cunoscand expresia probabilitatii de tranzitie w,, (5.95), cu ajutorul

relatiei (5.99) se pot calcula sectiunile eficace ale proceselor de absorbtie
multifotonicd, atat pentru atomi (sau molecule) izolati cat si pentru medii dense, in
acest ultim caz relatia (5.99) trebuind sa fie multiplicatd cu un factor de corectie
Lorentz din cauza variatiei indicelui de refractie. Astfel, pentru un atom izolat,
sectiunea eficace de absorbtie a unui foton

- 2
n(’)zl‘dlz‘ g1 (o)
3ncegh
care are taria oscilatorului apropiata de unitate, este de acelasi ordin de marimea cu

2)

Ge(1) (5.100)

aria atomului: 2,6-1072% cm? . Intr-un sistem cu trei nivele energetice |1>,

respectiv | 3> ca nivel intermediar, sectiunea eficace pentru absorbtie a doi fotoni
‘2

L 21 12—
_noogL(200)‘d3z‘ ‘d31‘ ‘E (5.101)
- 18ncaoh3(00—0031)2 |
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(unde ®,; = 2m), depinde de intensitatea radiatiei incidente, de frecventa o si
are o valoare numericd de = 1,5-107% cm? pentru un laser cu densitatea de putere

de 10’ W/cm?. Sectiunea eficace pentru absorbtia a trei fotoni

mog, o) [ ||
CA6hncey | 3 |Rolo—oy)P

(5.102)

c(3

(unde ®,; = 3®), are o valoare §i mai mica de = 8- 1072 c¢m? pentru un laser cu

densitatea de putere de 10"W/cm? .
In cazul absorbtiei mai multor fotoni, se poate obtine o relatie de recurenta
pentru sectiunile eficace, de forma

-19| 72
Se(m1) =107"|E] o () (5.103)




