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Jezeli na osrodek dziata kilka stabych pdl elektrycznych (np. kilka wigzek laserowych), to w
liniowym przyblizeniu polaryzacja elektryczna jest sumg polaryzacji od poszczegdlnych pdl:

P(r,t) =P (r,t)+P,(r,t) +P,(r,t) +...

Oznacza to, ze stabe pola elektryczne spetniajg zasade superpozycji, wedtug ktorej fale
elektromagnetyczne rozchodzg sie w osrodku niezaleznie, bez wzajemnego oddziatywania.
Wszystkie zjawiska optyczne podlegajgce tej zasadzie nazywamy liniowymi zjawiskami
optycznymi wchodzgcymi w zakres badan optyki liniowej Jezeli pola elektryczne sg silne, nie
mozna zaktadacC, ze dziatajg one na ukfad niezaleznie. Pola elektryczne nie spetniajg juz
zasady superpozycji, gdyz oddziatujg na siebie. Wszystkie zjawiska optyczne, w ktérych
zasada superpozycji pol elektrycznych nie jest spetniona, nazywamy nieliniowymi zjawiskami
optycznymi. Przyktadem zjawisk nieliniowych jest zaleznosS¢ wspoétczynnika zatamania swiatta
n od natezenia swiatta. Dla matych natezen Swiatta wspoétczynnik zatamania swiatta jest
wielkoscig stata. Jezeli jednak na osrodek pada swiatto o duzym natezeniu pola elektrycznego
E, okaze si¢ to nieprawdg. Badania Kerr'a wykazaly, ze wspofczynnik zatamania jest
proporCJonalny do E?, ciecz za$ staje sie dwdjtomna, podobnie jak krysztat jednoosiowy.
Przyktadem zjawisk I|n|owych jest absorpcja spetniajgca prawo Lamberta i Beera



Stabe pola elektryczne E promieniowania wywotujg indukcje elektryczng D,

D=E +4nP

ktéra zalezy od polaryzacji osrodka P. Dla matych natezen Swiatta polaryzacja zalezy
liniowo od natezenia pola elektrycznego E:

P=,YE

gdzie X @ nosi nazwe podatnosci elektryczne,.



Wzor powyzszy wynika z faktu, ze polaryzacja osrodka P jest suma polaryzacii
orientacyjnej porient (P°™™ =N e E) i polaryzaciji indukowanej p"d (P™ = NaE)

Gdy natezenie pola elektrycznego E wzrasta, polaryzacja osrodka przestaje zalezec liniowo
od E i wyraza sie wzorem

P=yYE+ yPE2+ yPE +...

Poniewaz podatnosc elektryczna nie jest w ogolnosci wielkoscig skalarng lecz tensorem,
bardziej poprawny jest zapis

Pi — (1)Ej +Z(i)EjEk +Z(i)EjEkE| SN

J J ikl

Dla powtarzajgcych sie indekséw wystepujacych przy Y i natezeniu pola E nalezy wykonac
sumowanie po sktadowych natezenia pola.



Wszystkie zjawiska optyczne, w ktorych zasada superpozycji pol elektrycznych nie jest
spetniona, nazywamy nieliniowymi zjawiskami optycznymi. Przyktadem zjawisk nieliniowych
jest zaleznos¢ wspotczynnika zatamania swiatta n od natezenia swiatta. Dla matych natezen
Swiatta wspotczynnik zatamania Swiatta jest wielkoscig statg. Jezeli jednak na osrodek pada

Swiatto o duzym natezeniu pola elektrycznego E, okaze sie to nieprawdg. Badania Kerra
wykazaty, ze wspotczynnik zatamania jest proporcjonalny do E2. Przykladem zjawisk liniowych
jest absorpcja spetniajgca prawo Lamberta i Beera

T=1/l,=exp(—ccl)

A:Inizacl
T

gdzie T jest transmisjg ukladu i wyraza stosunek natezenia wiazki I, ktora przeszia
przez o$rodek, do natezenia wigzki padajacej I,, a jest wspolezynnikiem absorpcji, ¢
- stezeniem substancji absorbujacej Swiatlo, [ zas - dlugos$ciag drogi optyczne;.
W zakresie optyki liniowej wspolczynnik absorpcji nie zalezy od natezenia Swiatla.
Dla wiekszych natezen Swiatla wspolczynnik absorpcji zaczyna zaleze¢ od tego
natezenia.



Zjawiska nieliniowe drugiego rzedu

SHG (ang. Second Harmonic Generation)

Zjawiska nieliniowe drugiego rzedu opisane sa drugim czlonem roéwnania
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Po raz pierwszy generowanie drugiej harmonicznej zostato zaprezentowane w roku 1961
z wykorzystaniem lasera rubinowego. Swiatto lasera rubinowego o dlugosci fali 694,3 nm
skierowano na krysztal nieliniowy. Zmieniajgc kat miedzy kierunkiem wigzki laserowej i
kierunkiem osi optycznej, przy pewnym kacie zauwazymy, ze wigzka swiatta laserowego, ktéra
wyszta z krysztatu, ma dwie skladowe: 694,3 nm oraz 694,3 nm/2 = 347,15 nm. Tak wiec obok
skladowej fundamentalnej, ktéra nie zmienia swej czestosci po przejsciu przez krysztal,
pojawia sie dodatkowa sktadowa, zwana drugg harmoniczng o czestosci 2 razy wiekszej od
czestosci podstawowej. Proces generacji drugiej harmonicznej nazywany jest réwniez
procesem SHG (od angielskiego skrétu Second Harmonic Generation).

| PO(r,t)= 72K, (r,t)E, (r,t)
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Tak wiec polaryzacja wywotana oddziatywaniem dwéch fal o czestosci w, kazda sktada sie z
dwoéch cztonéw: polaryzacji statej, niezaleznej od czasu, i polaryzacji zmieniajacej sie z
czestoscia 2 w,.

Polaryzacja stata 3X i(ji) (O)Eg (zwana efektem DC) jest wykorzystywana do pomiaru mocy
wiazki lasera. Polaryzacja o czestosci 2w, powstajgca w réoznych punktach prébki, daje
mikroskopowe przyczynki pochodzgce od pojedynczych czgsteczek znajdujgcych sie w
réznych miejscach krysztatu r.



6.1. Optyka liniowa 1 nieliniowa
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Dopasowanie fazowe (ang. phase matching)

Dlaczego dopasowanie fazowe (ang. phase matching) jest tak istotne w
generowaniu drugiej harmonicznej? Otéz fala wymuszajaca charakteryzowana
przez czestos¢ w, i wektor falowy k;, generuje fale polaryzacyjng o czestosci 2w, |
wektorze falowym 2k,. Polaryzacja ta powoduje wypromieniowanie fali swietlnej o
czestosci w,=2m, i wektorze falowym k,, ktéry w ogoélnosci nie musi by€ réwny 2k ;.
Oznacza to, ze faza fali wywotujgcej polaryzacje (2k,) jest w ogélnosci rézna od
fazy fali wytworzonej (k,). Warunek dopasowania fazowego zostanie spetniony,

gdy:

K,(2ay) = kl(a)l)_l_ kl(a)l)
lub ogdinie

k3(a)3): kl(a)l)"' kz(a)z)
albo

Ak = ks(a)3)_ kl(a)l)_ kz(a)z): 0



Warunek ten nalezy rozumie¢ jako zasade zachowania pedu dla uktadu 3 fotonow
uczestniczacych w procesie mieszania czestosci, wektor falowy k bowiem zwigzany jest
z pedem fotonu p nastepujaco: P =7K . Gdy wszystkie wiazki rozchodza sie wspétliniowo
mozna zapisac, ze:

Dla drugiej harmonicznej, tzn. gdy @, = @, oraz
W, =20
wzor przybiera postac

n(2e0;)=n(e,)

Oznacza to, ze druga harmoniczna moze byé wygenerowana z duzg wydajnosciag tylko
wtedy, gdy wspolczynnik zatamania dla czestosci 2@, jest réwny wspoéiczynnikowi
zatamania dla czestosci m,. Jest to w wiekszosci przypadkéw niemozliwe, bo spetnienie
warunku n(2m)=n(w) oznaczatoby, ze osrodek nie wykazuje wtasnosci dyspersyjnych.

Pokazemy, ze dopasowanie fazowe jest mozliwe w krysztatach dwéjtomnych, ktére maja
dwa wspoétczynniki zatamania: n, - wspoétczynnik zatamania promienia zwyczajnego i n,, -
wspotczynnik zalamania promienia nadzwyczajnego.



Warunki dopasowania fazowego

Er".l

o)z sin(AkI/Z)T )
0 1(20) =y |( o) @

gdzie: [l jest dlugoscia krysztalu, (@) - natezeniem
promieniowania padajacego o czestosci o .

AK



Jak osiggng¢ wysoka wydajnos¢ SHG ?
Natezenie SHG mozna zwiekszy¢ przez:

stosowanie impulsow laserowych o duzym natezeniu £, dla wigzki padajacej na material
nieliniowy, w ktorym wytwarzana jest druga harmoniczna; wartosci £, s jednak
ograniczone przez prog uszkodzenia krysztahu,

uzywanie materialow silnie nieliniowych, wykazujacych duze wartosci podatnosci
elektrycznej drugiego rzedu y (2, , 2
Inieni ku dopasowania fazowego Ak = 0 — 0 z(sm(Akl / 2)) 2
spelnienie warunku dop g , (2(0) = 49| 12 (w)
zwiekszanie grubo$ci materialu nieliniowego [. Akl/2
Natezenie drugiej harmonicznej zwieksza sie wraz z gruboScia
krysztatu [ tylko do pewnej krytycznej wartosci L,
zwanej diugosciq spojnosci. Po przebyciu drogi rownej
dlugosci spojnosci w krysztale, fale o czestoSci
podstawowej i fala drugiej harmonicznej przestaja
by¢ zgodne w fazie i rozpoczyna sie interferencja
destruktywna, ktéra zmniejsza amplitude drugiej

harmoniczne;j o A
T

| o= = -
AK-lgsj == I 2Ak - 4A(n(2w)-n(w))




6.1. Optyka liniowa 1 nieliniowa

Jak osiagna¢ warunek dopasowania fazoweqo w procesie SHG w osrodkach
dyspersyjnych?
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KRYSZTLY DWOJLOMNE

Zjawisko dwéjlomnosci obserwujemy przepuszczajac swiatto przez niektére
krysztaty (kalcyt, 16d, kwarc, mika, cukier), ktére sg anizotropowe i maja
uprzywilejowane osie optyczne. Wigzka swiatla, ulegajgc zalamaniu, rozszczepia
sie na dwa promienie. Zjawisko to zwane zjawiskiem podwdjnego zatamania lub
dwojfomnosci odkryt Bartholinus i Huygens. Stwierdzili, ze oba promienie s
spolaryzowane liniowo w plaszczyznach wzajemnie prostopadtych. Osrodki
izotropowe (ciecze, gazy, szkliwa) majg tylko jeden wspétczynnik zatamania. W
krysztale dwoéjtomnym (ang. birefrigent crystal) wigzki promienia zwyczajnego i
nadzwyczajnego maja rézne predkosci i rozne wspotczynniki zatamania

_ Promien zwyczajny spetnia prawo Snelliusa:
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6.2. Optyka liniowa 1 nieliniowa

+ KRYSZTLY DWOJLOMNE

Uniaxial birefringent crystals
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optic axis
Metody dopasowania fazowego-wykorzystanie A

dwéjlomnosci g phase matching

direction

n(2a)1) = n(a)l) ﬂw ns(0)

n} (@) =n;(20)

ne(0)

N

Widzimy, ze w krysztale dwoéjlomnym istnieje taki kierunek, wzdiuz ktérego wspoétczynnik
zatamania promienia zwyczajnego wiagzki podstawowej i wspoétczynnik zalamania promienia
nadzwyczajnego wiazki sag takie same. Jest to kierunek tworzacy kat 0 z osig optyczng, dla
ktérego powierzchnie wspotczynnikéw zatamania n,° i n,® przecinajg sie. Oznacza to, ze dla
kierunku okreslonego na rysunku przez kat @ warunek dopasowania fazowego zostat spetniony.
Obracajac nieliniowy krysztat dwéjtomny, mozna znalez¢ taki kierunek 0, dla ktérego spetniony
jest warunek dopasowania fazowego Ak=0. Kierunek © wyznacza optymalny kierunek
réownoczesnej propagacji fali podstawowej i fali drugiej harmonicznej. Natezenie drugiej
harmoniczne] obserwowane wzdtuz tego kierunku w krysztale jest o kilka rzedow wieksze od
natezenia wzdtuz innych kierunkéw. Metoda, ktéra polega na obrocie krysztatu nieliniowego w celu
znalezienia kata O nosi nazwe metody dopasowania fazowego |ub metody dopasowania
wspofczynnikéw zatamania (ang. index matching technique).



Rozrézniamy dwa typy dopasowania fazowego. Jezeli mieszajace sie fale o czestosci o, i @,
maja te¢ sama polaryzacje, to czestos¢ sumacyjna @; = @,+t®, (SFG) spolaryzowana jest w
plaszczyznie prostopadiej do ich ptaszczyzny polaryzacji. W tym wypadku moéwimy o
dopasowaniu fazowym | typu. W jednoosiowych krysztatach ujemnych dopasowanie fazowe |
typu — to spetnienie warunku B b

K2+ K2 = k5 (6)

a) possitive b) negative

(oznaczamy je jako dopasowanie fazowe ,,00e”

lub oddzialywanie ,,00e”),
w jednoosiowych krysztatach dodatnich zas — to spetnienie warunku

e e 0

kl (9)+k2(9) — k3 H

(oznaczamy je jako dopasowanie fazowe ,,ee0” /L >
lub oddziatywanie ,,ee0”) L
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» Jezeli mieszajace sie fale @, i @, maja ortogonalne polaryzacje, realizowany jest
przypadek dopasowania fazowego Il typu. Dla krysztatéw jednoosiowych ujemnych
spetniony jest warunek

0 e e 0
k; +k;(0)=k;(6

1 2 ( ) 3 (_ ) :‘I\]'lii:‘lc!11‘1“1]I\|I{1‘|l1[:" i L i % f
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Uniaxial birefringent crystals
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| axis ! axi

e
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Dodatkowy problem w procesie generowania ll harmonicznej wigze sie to z tym, ze
w krysztatach dwéjtomnych kierunek rozchodzenia sie wektora falowego k
generalnie nie pokrywa sie z kierunkiem wektora s (wektora Poyting’a). Kierunek
wektora Poyting’a jest wyznaczany przez styczng w punkcie przeciecia wektora k i
plaszczyzny wyznaczonej przez wspoétczynnik n.

a) b) ¢)
oA A n’ > nt neon

o ES " K A
n 7 )
S

90 |
s 90

¢ & & L

i

n’ x(ory) n°  x(ory) nt x(or y)
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6.1. Optyka liniowa 1 nieliniowa
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W uktadach majacych makroskopowy srodek inwersji (ciecze, gazy, krysztaty pewnych klas)
nie mozna generowac drugiej harmonicznej. Rzeczywiscie, jezeli uktad ma srodek inwersji, to
polaryzacja P = f(E) jest nieparzysta funkcja natezenia pola elektrycznego. Oznacza to, ze czion
2PE? znika, gdyz w czasie 1 okresu drgania pola elektrycznego polaryzacja sie zeruje. Aby
osrodek wytwarzat drugg harmoniczna, wykres P = f(E) musi mieé¢ na przyktad postaé
przedstawiong na ponizszym rysunku, czyli nie moze mie¢ makroskopowego srodka inwersji.
Generacja drugiej harmonicznej ogranicza sie wiec do:

krysztalow pewnych klas (ktére nie majg srodka inwersji),

powierzchni,

ukladéw gazowych lub ciektych, w ktérych symetria inwersji, czyli izotropowos¢ osrodka,
zostata zburzona przez pole elektrostatyczne lub gradient gestosci.

R P A
Polarization Polarization
E 4
Electric X
field ¥
E
Electric
Sfreld




Phase- Effeclzm'e index of Damage . Phase s
. . nonlinear . Absorption . Walk-off
Material matching = refraction threshold 1 matching
- coefticient* no(0) [GW/em?] [em™] — angle
ok [1012m/V] ol ' TR
KD#*P I 0.37 1.49 0.5 0.005 53.7° 1.45°
KTP I 3.18 1.74 0.5 0.010 24.3° 0.26°
LBO I 1.16 1.56 25 0.005 - -
BBO I 1.94 1.62 1.5 0.005 22.8° 3.19°
LiNbO;
5 4.7 2.23 : .002 B 2
(5%MgO) I 4 0.10 0.00 90° (1) 0

*For 1064 nm to 532 nm second-harmonic generation, (1) at T= 107°C




Mechanizm generowania drugiej
harmonicznej za pomoca laserow
femtosekundowych jest taki sam jak

omoéwiony poprzednio. Jednak w przypadku
tak krotkich impulséw nalezy uwzgledniaé
dodatkowe efekty, ktére sa zaniedbywane w

przypadku impulséw dtuzszych |ub przy
pracy ciggtej. Krétki impuls odpowiada
duzej szerokosci widmowe] Aw. Dla

wygenerowania krétkich impulséw, warunek
dopasowania fazowego powinien by¢é wiec
spetniony nie tylko dla centrum linii
widmowej o,, ale takze dla catego rozktadu
widmowego z zakresu. W przeciwnym razie
wygenerowana druga harmoniczna bedzie
waska widmowo, czyli czasowy impuls
drugiej harmonicznej ulegnie wydiuzeniu.
Tak wiec, przy generowaniu drugiej
harmonicznej za pomocag impulséw
femtosekundowych wazne sg nie tylko
wiasnosci nieliniowe krysztatow y®, ale
rédwniez ich wlasnosci dyspersyjne.

predkos¢ grupowa

smz wave packet travelling
¢ 1,0 with group velocity U,
0,8
0,6
0,4
0,2
0
-0,2 z
-30 -20 -10 0 10 20 30 y

)



Inne parametry wazne dla impulsow ultrakroétkich zwigzane z wlasno$ciami
dyspersyjnymi- opoznienie grupowe
zal6zmy ze druga harmoniczna jest generowana zgodnie z warunkami dopasowania

fazowego w krysztale o dlugosci 1 prze impulsy o czasie trwania t, W tym przypadku
predkosci fazowe wiazki fundamentalnej i drugiej harmonicznej sa rowne dla danych

skladowych
T V(@) = Ve(20) L@ ¢
k n(w)

Nie znaczy to jednak, ze rowne sa predkoSci grupowe. Predkosci grupowe wiazki
fundamentalnej i drugiej harmonicznej sa rézne z powodu wlasnos$ci dyspersyjnych
krysztalu. W konsekwencji czasy przejScia t, przez krysztal o dlugosci 1 wiazki
fundamentalnej i drugiej harmonicznej sa rézne.

€ / > i€ / > i€ 1 >

Paczka falowa drugiej
1T 1 ] 1

harmonicznej jest op6Zniona w
/I\ /><\ /\ /\ stosunku do paczki falowej
fundamentalnej o At.

e Ay —>




SHG dla impulsoéw Pico- i Femtosekundowych

Im wigksze opdoznienie grupowe At=t,-t,!, tym krotszy czas oddzialywania
miedzy wigzkami: fundamentalng i druga harmoniczna
Dlugos$c¢ obszaru oddzialywania jest ograniczona warunkiem

At <t,

Warunek ten okresla efektywna dlugosé krysztalu. Dalsza czesé rzeczywistej
dlugosci I krysztalu jest nieefektywna, bo wiazki przestaja sie nakladac i proces
SHG przestaje zachodzic¢.
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—
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OPO - optyczny oscylator parametryczny

Zjawiska nieliniowe 2 rzedu wykorzystane sa rowniez w urzadzeniu zwanym oscylatorem
parametrycznym. Schemat oscylatora parametrycznego (ang. optical parametric
oscillator - OPO) pompowanego wigzka z lasera impulsowego lub wzmacniacza o czestoSci
@, przedstawiono na rysunku.

pump beam optic axis
from pulsed laser
% M, M, filter
@ a
p 2 @, @;
N> , M RN
U . Oy
non-linear 2

crystal



Nieelastyczne rozproszenie fotonu Swiatta pompujgcego na czgsteczce
krysztalu powoduje wygenerowanie 2 fotonow: rm, 1 7w, .

Skladowa o czestoSci w; nosi nazwe skladowej biernej (ang. idler
component) a skladowa w, - skladowej sygnalowej. Ze wzgledu na zasade
zachowania energii musi by¢ spelniony warunek

W, = @; + @,

Podobnie jak w przypadku generacji drugiej harmonicznej, fotony o
czestoSci w; 1 oraz w,, ktore powstaja w procesie generacji parametrycznej,
moga uczestniczy¢ w generacji fal makroskopowych, o ile spelniony jest
warunek dopasowania fazowego

k, =k, +k,

lub
AK =kp —ki —kS =0



Typowe femtosekundowe uklady OPA wykorzystuja krysztaly BBO 1 oferuja
przestrajalno$¢ od 1.1 pm doi1.6 um (skladowa sygnalowa) i 1.6 um do 3.0 um
(skladowa bierna). Impulsy wyjSciowe maja czasy trwania ponizej 130 fs i energie
okolo 100 pJ.

'il

Pulse energy [LLJ]
b
h

1.0 1.5 2.0 2.5 3.0
Wavelenghth [|lm]



Zakres spektralny moze by¢ poszerzony <300nm do >10 um poprzez generowanie
harmonicznych, sumowanie czestosci lub ich odejmowania. Zakres miedzy 480 a
580 nm mozna osigga¢ stosujac sumowanie czestosci, 3-10 um stosujac
odejmowanie czestosci, zakres 600-1200 nm generujgc |l harmoniczne wiazki
sygnatlowej i biernej a zakres 300-600 nm generujac IV harmoniczne wigzki

Syg nal’owej | b lern Ej Second Harmonic Option 6 Fourth Harmonic Option
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6.1. Optyka liniowa 1 nieliniowa

» OPA- wzmacniacz parametryczny
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6.1. Optyka liniowa 1 nieliniowa
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6.1. Optyka liniowa 1 nieliniowa

» Procesy nieliniowe 3 rzedu
P = #\E + z2E.E, + 4SE.EE,

v=1
v=0 B
v=1
- 7 v=0
Rayleigh Stokes Raman Anti-Stokes Raman
scattering scattering scattering




Spontaniczne rozpraszanie Ramana (SRS)

Poziomy Eo i E1 oznaczaja poziomy elektronowe; poziomy numerowane liczbg kwantowa v oznaczaja
kolejne poziomy wibracyjne. Jezeli na czasteczke pada foton o energii , ktora jest mniejsza od energii
rezonansowej , ulega on rozproszeniu elastycznemu lub nieelastycznemu. Rozproszenie elastyczne nosi
nazwe rozpraszania Rayleigha, rozpraszanie nieelastyczne zas$ - rozpraszania Ramana.

Foton pada na czasteczke znajdujaca sie w stanie elektronowym EO i podstawowym stanie
wibracyjnym (v = 0), przenoszac ja do stanu wirtualnego o energii E spelniajacej warunek E,<E<E, .
Na poziomie wirtualnym czasteczka zyje niezwykle krotko, po czym wraca do: a) tego samego stanu
poczatkowego, emitujac foton o energii (rozpraszanie Rayleigha), b) wzbudzonego stanu wibracyjnego
emitujac foton o energii (stokesowskie rozpraszanie Ramana), lub jezeli foton o energii pada na
czasteczke znajdujaca sie w stanie elektronowym E, i wzbudzonym stanie wibracyjnym v = 1, to c)
wraca do stanu powodujac emisje fotonu o energii , zwieksza sie antystokesowskie rozpraszanie
Ramana).

uzl—F uzl—F v=1 E
v=() ———— 1! v=0g — ! v=0 g
/ \.: ) 1
! | :
/ '\
/ .
u=1 _M_‘l’ v=1 _—
el OubE, ,=p . E,
Rayleigh Stokes Raman Anti-Stokes Raman

scattering scattering scattering



Proces rozpraszania mozna
opisac klasycznie. Zmienne pole

elektryczne o natezeniu E,cos(k - r — o, t) I - P

wywoluje polaryzacje
elektronowa P oSrodka
modulowang w czasie z
czestotliwos$cia ;. Z kolei
zmieniajaca sie w czasie
polaryzacja osrodka (czyli
drgajace dipole indukowane)
wywoluje wypromieniowanie fali
elektromagnetycznej o tej samej
czestosSci o (gdy drgania dipola
nie s3 modulowane przez drgania
czasteczki) lub czestoSci o) + oy,
(gdy drgania dipola sg
modulowane dodatkowo przez
drgania czasteczki z czestoscig ).

\ 1
Hv=0 E, G=0 Oyip E, o=10 E,

l{ﬂ_\’lCi?h Anti-Stokes Raman
scattering scattering

Stokes R:llman
scattering
W pierwszym przypadku, gdy czestoSci
promieniowania padajacego i promieniowania
rozproszonego s takie same i wynosza oy,
moéwimy o rozpraszaniu Rayleigha. W drugim
przypadku czesto$¢ promieniowania
rozproszonego jest mniejsza lub wieksza od
czesto$ci promieniowania padajacego .
Promieniowanie rozproszone o czestosci oy -
o3, Nazywamy stokesowskim rozpraszaniem
Ramana, a o czestosci o, + o, -
antystokesowskim rozpraszaniem Ramana.



6.2. Wymuszone rozpraszanie Ramana (SKS),
rozpraszanie hiperramanowskie, CARS)

HiperRaman HiperRayleigh
Gdy natezenie padajacego promieniowania wzrasta, zwieksza sie réwniez
prawdopodobienstwo, ze w rozpraszaniu Ramana i Rayleigha uczestnicza dwa fotony. Takie
zjawiska zwane s3 rozpraszaniem hiper Ramana lub Rayleigha .

a) Hyper-Rayleigh b) Hyper-Raman ¢) Hyper-Raman,

scattering Stokes scattering anti-Stokes scattering
7 e Y N =N T
), 20, o, 260 = @
L™ ®vib 20 + O
s T FrEe B R




Wymuszone rozpraszanie Ramana scattering state

Jesli padajaca wigzka laserowa o czesto$ci o; ma O, / \
duze natezenie i zostaje wygenerowana silna wigzka /

(m+ 1),

stokesowska o czestosci o= o; - ©,;,. Wiazka ® l
Y

stokesowska z kolei wymusza dodatkowe O

rozproszenie stokesowskie na stanie wirtualnym v=10 @

o energii E. Jest tutaj pelna analogia dla zjawisk /L

emisji spontanicznej i wymuszonej Ro6znica polega
na tym, ze poprzednio rozwazane poziomy energetyczne byly stacjonarnymi stanami
kwantowymi, miedzy ktorymi zachodzila absorpcja, emisja spontaniczna i emisja wymuszona,

natomiast w tym wypadku mamy stan wirtualny, na ktéorym zachodzi rozpraszanie.



Wymuszone rozpraszanie Ramana

W warunkach duzego natezenia $wiatla padajacego
1 Swiatla rozproszonego mamy dwie wigzki o; i1 o,

ktore jednoczes$nie dzialaja na czasteczki ukladu.

To jednoczesne oddzialywanie czasteczek z wigzkami v = 1

o czestosci o 1 ®, prowadzi do wywolania drgan
spojnych w fazie o czestosci . ,y, =) - -0

Oznacza to, ze wszystkie czasteczki ukladu drgaja

v=_0

Wy

10 'r\

RN

Fa

\/‘L

()]

/ '

scattering state

“\\.

(n+ 1)m,

vib

w takiej samej fazie z czestoscia wy, , gdyz efekty oddzialywan miedzyczasteczkowych lub

wewnatrzczasteczkowych zaburzajace te spojnosc sa zaniedbywalnie male w poréwnaniu z

silnymi oddzialywaniami miedzy czasteczka a polami elektrycznymi wiazek o czestosci o; 1 w,.



Wymuszone rozpraszanie Ramana scattering stalg

W podobny sposob generowane jest wymuszone oy, / \
rozpraszanie antystokesowskie. W spontanicznym /

(n + 1)o,

efekcie Ramana natezenie rozpraszania %l L

antystokesowskiego jest stabe, bo Oyip

obsadzanie wibracyjnych poziomoéw b iR
wzbudzonych jest niewielkie, zgodnie z

rozkladem Boltzmanna. O$wietlenie ukladu silng wigzka o czesto$ci powoduje, ze
boltzmannowski rozklad obsadzen zostaje naruszony. Powstaje wymuszone rozpraszanie

antystokesowskie o duzym natezeniu. Wymuszone rozpraszanie Ramana jest szczegdlnym

przypadkiem oddzialywania czterech fotonow (ang. four - wave interaction):



Wymuszone rozpraszanie Ramana jest szczegélnym przypadkiem
oddzialywania czterech fotonéw (ang. four - wave interaction):

W, =+, T @, Ak =k, +k,+tk, -k, =0
sinAkl/ 2\
1Y = const - (@ )121.12
s (s AKI/2

dla wymuszonego rozpraszania stokesowskiego warunek dopasowania
fazowego ma nastepujaca postac

Ak =k, +k, +k, -k, =0

czyli spelniony jest zawsze, dla dowolnych kierunkéw propagacji
wymuszonego rozpraszania stokesowskiego.



Kierunek propagacji fali wymuszonego rozpraszania antystokesowskiego ograniczony jest do
powierzchni stozka, ktérego o$ jest rownolegla do kierunku padajacej wigzki laserowe;j

wymuszone rozpraszanie
antystokesowskie mozna opisac¢ jako
nastepujace oddzialywanie czterofotonowe

anti-Stokes beam k.

Dps = O + O, =@ + (C’)L — C()S) Laser
beam

Ak =K, +Kk, —Kg —K s = 2K, —Kg —K 5

warunek dopasowania fazowego jest speliony tylko dla takich kierunkoéow, dla ktérych
spelniona jest zalezno$¢

kAS — 2kL _ks



6.2. Wymuszone rozpraszanie Ramana (SRS),
rozpraszanie hiperramanowskie, CARS)

*  Wymuszone antystokesowskie rozpraszanie Ramana (CARS)

CARS i CSRS s3 technikami bazujacymi na wymuszonym rozpraszaniu Ramana (SRS
stimulated raman scattering) ktore wykorzystuja dwie wigzki o; 1 o, celem wzbudzenia
probki. Sygnaly CARS sa bardzo silne. Dobierajac czesto$ci o; lub ®, tak by byla
rezonansowa z czesto$ciag drgan wlasnych czasteczki @, - ©, = ovib mozliwym jest
wzbudzenie wiekszej liczby drgan niz w SRS dla ktérego mozna obserwowac jedynie
najsilniejsze linie.

filter
®; NBS Wg

sample U

N - 7




Wymuszone rozpraszanie antystokesowskie, generowane za pomocg jednej wigzki o
czestosci oy, obserwowane jest na powierzchni stozka o osi rownolegtej do wektora
falowego. Gdy stosujemy metode CARS, w ktérej na ukiad padaja dwie wiazki:
czestosci o, | ®, czestosci stokesowskiej, wymuszone rozpraszanle
antystokesowskie obserwujemy tylko w jednym Kkierunku wyznaczonym przez
ptaszczyzne, w ktoérej lezg wektory k; i ks.

—_—

Ko




Obok wymuszonego rozpraszania Ramana antystokesowskiego (CARS) i stokesowskiego
(CSRS) znane sa inne metody wymuszonego rozpraszania Ramana wykorzystujace
czterofotonowe oddzialywania. Najpopularniejsze z nich to metody SRGS (Stimulated
Raman Gain Spectroscopy) oraz IRS (Inverse Raman Scattering). Nieliniowe
oddzialywania czterofotonowe wigzek padajacych, o czesto$ciach @ lub ®; z polem
elektrycznym pochodzacym od spoéjnych wibracji czasteczek o czesto$ci wvib moga
spowodowac, ze oprocz wzmocnienia przy czestoSciach 2ws- @;; (CSRS) i 2 @; - ws (CARS)
obserwujemy wzmocnienie skladowej Stokesa lub utrate mocy wigzki padajacej . Metoda
zwigzana ze wzmocnieniem skladowej stokesowskiej nosi nazwe metody SRGS, a metoda
bazujaca na pomiarze obnizenia natezenia wigzki padajacej - IRS.

A S(20g-0y) CSRS

(5 AS(0) SRGS
[T AS(0)) IRS

® vib

SQRo, -og) CARS



Raman gain

Wzmacniacze Ramanowskie

maximum about 13 THz

0

5 10 15 20 25
Frequency shift [THz]

Technika wymuszonego rozpraszania Ramana jest nieoceniona
w szybkiej transmisji $wiatlowodowej na duze odleglosci.
Wymuszone rozpraszanie Ramana wzmacnia sygnal wejSciowy
w Swiatlowodzie tak jak emisja wymuszona zwigzana z atomami
Erbu jest wykorzystywana w domieszkowanych Erbem
wzmacniaczach Swiattowodowych. Najistotniejsza roéznica
polega na tym, ze wzmocniony sygnal ramanowski jest
przesuniety w strone wyzszych dlugosci fal w stosunku o wigzki
pompujace] o, =m,- Oy, O jest czestoscig drgan czasteczek
Swiatlowodu- szkla lub domieszki. Przekr6j czynny dla
wymuszonego rozpraszania ramanowskiego w Kkrzemionce
wykazuje przesuniecie pasma przy czestosci 13 THz o okoto 100
nm w oknie 1550 nm.



Wzmacniacz Ramanowski oparty na technologii §wiattowodowe;j.

W typowej konfiguracji wzmocnienie Ramanowskie wystepuje w koncowej czesci
swiatlowodu przed odbiornikiem lub wzmacniaczem $wiattowodowym. Wigzki sygnalowa i
pompujaca poruszaja sie w przeciwnych kierunkach. Element sprzegajacy kieruje wigzke
pompujaca do swiatlowodu transmitujgcego, a wigzka sygnalowa dociera do odbiornika lub
wzmacniacza éwiat}owodowego.

2 f\ \I I| I{\
strong SIgll:l' (lll[|]ll[ U ’

M from transmitter
=

transmission
fiber

transfers energy to signal “.ntlmglhs

Raman amplification occurs for wavelengths
of lowest gain in fiber amplifier

Wzmocnienie ramanowskie wzmacnia sygnal przechodzacy przez swiattowod w
kablu transmisyjnym poprzez przeniesienie energii od silnej wigzki pompujacej
do mniej energetycznych fal sygnalowych.



Zjawiska dyspersji nieliniowej wplywajace na czas trwania impulsow piko- i
femtosekundowych.

Wiasnosci dyspersyjne oSrodka czynnego staja si¢ bardzo istotne dla impulsow
ultrakréotkich o czasie trwania ponizej 100 fs. Wazna sg réwniez wlasnoSci
dyspersyjne elementéw opt cznyclil Z ja1]<ich zbudowany jest rezonator. Co wiecej
wigzka emitowana przez laser przechodzi przez liczne elementy optyczne -
zwierciadla, pryzmaty, krysztaly, filtry itp. zanim dotrze do detektora.

Dwa glowne zjawiska wplywajace na czas trwania impulsu to: dyspersja
predkosci grupowej (GVD) i automodulacja fazy (SPM)

Metody kompensacji GVD:
Uklad pryzmatow
Interferometr Gires-Tournois

Uklad sitek dyfrakcyjnych
Zwierciadla chirped



Idelna synchronizacja modow

(ang. perfect modelocking) E(t) Gaussian pulse
perfect modelocking

(zero chirped)

Wielkosc¢ iloczynu At*AE zalezy od czasowego ksztaltu ' ﬁ p

impulsu. Jesli ksztalt moze by¢ opisany funkcja ﬂ ”

Gaussa - ﬂ ﬂ

_t2 /2 -ﬂ:::h h:_;:-_ »
E (t) — _0 e 72 ~_“U u ¢
To widmo w domenie czesto$ci moze by¢ '

wyznaczone z tranformaty Fouriera u U

E(w)=1/27 | E(te"dt = E,/ 2z exp[—7/ 2(0— v, ) ]
0

Dla impulsu Gauowskiego wyrazenie At*AE jest rowne At gywug *AV pwan =0,441



Optyka liniowa 1 nieliniowa

» Sytuacja rzeczywista. Dyspersja

Aby impulsy byly jak najkrotsze z mozliwych dyspersja obserwowana w rezonatorze musi by¢
kompresowana przez wprowadzenie dodatkowych elementow optycznych: par siatek
dyfrakcyjnych, pryzmatow specjalnych zwierciadel lub swiattowodow optycznych.

%) E(t) positive chirp ) E(t) negative chirp
A AN
AN A
.-——-.:.'.-“'-:':'f'#h \ f;l“;r":*v. a E "”"'ﬁ“n } ‘\":_.___‘“ \
i< i~ —=0 U >
5 ,- o\
‘q\ ‘,-" “\ "'_
ﬁ*» "; GVD = ﬂ “.!‘b * J GVD < 0
l ,L! ‘.[ h ¥




MODULOWANIE IMPULS OW (ang. chirp)

Faza przestrzenna @®(t) zawiera informacje dotyczace zaleznoSci czestosSci od czasu dla
danego impulsu.

Chwilowa czestotliwo$¢ katowa impulsu moze by¢ zdefiniowana jako:

d¢

@ (1) =@, ———
dt

propagation

modulacja: dodatnia o ujemna ()

Impuls charakteryzuje zwiekszajaca sie liniowo z czasem czestotliwo$¢ (w kierunku od
skladowych czerwonych do niebieskich). Analogicznie jak dla Swiergotu ptakow.
Impuls jest modulowany dodatnio ang. positively chirped.



» Impuls jest modulowany ujemnie gdy: czesto$¢ impulsu maleje z czasem.

propagation

ield

Light electric f

time

» wspoOlczynnik B jest ujemny

E(t)=ReE, exp[—(rz’ Es )z]exp [i(mﬂf - }b’f: )]

» Chwilowa czestotliwo$¢ katowa maleje z czasem

@, (1) = o, +2pt = w, - 2| f|t



Optyka liniowa 1 nieliniowa

» Jakie rozwigzanie nalezy zastosowac¢ aby zlikwidowa¢ GVD?

positive GVD zero GVD




Jakie rozwigzanie nalezy zastosowac aby zlikwidowa¢ GVD?

ositive GVD zero GVD . P o
i Impuls o dodatniej predkosSci grupowej wygenerowany
UV/\IR A we wnece rezonansowej lasera pada na pryzmat P, ,

na ktorym rézne skladowe widmowe impulsu ulegaja
rozszczepieniu. Rozszczepiona wigzka pada na
pryzmaty P, i P, pod katem Brewstera (w celu
unikniecia strat). Poniewaz szklo pryzmatéw

st wykazuje dodatnia GVD,

uv

Prism 1 Prism 4

Prism 2

promieniowanie o wiekszej dlugosci fali rozchodzi sie z wieksza predkoscia
grupowa niz promieniowanie o mniejszej dlugosci. Nalezy jednak zauwazy¢, ze
promieniowanie o wiekszej dlugosci fali przechodzi w pryzmatach dluzsza droge
niz promieniowanie o mniejszej dtugosci. Wsuwajac lub wysuwajac pryzmaty P,
i P, w kierunku prostopadlym do ich podstawy, mozna wybrac¢ taka dlugosé
drogi optycznej, dla ktérej dyspersja predkosSci grupowej zostanie
skompensowana. W konsekwencji wszystkie skladowe widmowe impulsu
docieraja do pryzmatu P, w tym samym czasie, czyli impuls docierajacy do
pryzmatu P, wykazuje zerowy efekt GVD. Pryzmat P, likwiduje rozszczepienie
widmowe i wychodzacy impuls czasowy jest krotszy niz impuls padajacy na
pryzmat P, oraz ma idealny, powtarzalny ksztalt.



Jak dokona¢ kompresji GVD dla laseréw pikosekundowych?

Interferometr Gires-Tournois

Czas podwojnego
przejscia przez

interferometr Dla laseréow pikosekundowych
stosowane s3 inne rozwigzania.
2 d Kompensacji dyspersji grupowej

dokonuje sie za pomoc3 interferometru
Gires-Tournois.

R<100%

A
A\ 4

C Interferometr Giresa-Tournoisa sklada
sie z dwdch rownoleglych powierzchni,
rozsunietych na odleglosé d, przy czym

jedna z nich czeSciowo odbija Swiatlo
(wspolczynnik odbicia r <<100%), a
druga w 100%. Typowe odleglosci sa

d=pm (mikrometry) rzedu kilkudziesieciu mikrometréw, a

wspolezynnik odbicia r jest rzedu kilku

procent.

i=1oo%
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Podczas przejscia przez Swiatlowod impuls poddawany jest dzialaniu GVD i SPM.
Czas trwania impulsu ulega wydluzeniu z znaczagcym dodatnim modulowaniem
(chirp). Impuls jest nastepnie kierowany na uklad dwoéch sitek zadaniem, ktérych
jest wytworzenie ujemnego GVD, droga skladowych czerwonych jest dluzsza niz
skltadowych niebieskich i ostatecznie wszystkie skladowe poruszaja sie z taka sama
predkoscig. Impuls wychodzacy wykazuje zerowa GVD i jest krotszy niz impuls
poczatkowy.

Tilted
mirror
&
Bluer
(shorter path)
\ Redder

Fiber loop (longer path)

()

Anormalous GVD

Positive
GVD

Pick-up
mirror



Zwierciadla chirped.

. ° ____j’_Bl‘n_g o
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Zwierciadla CHIRPED sa typem zwierciadel dielektrycznych. Przestrzenie
Chirped o réznej glebokoSci zaprojektowane sa do odbijania roznych
dlugos$ci fal miedzy warstwami dielektrycznymi. Zwierciadla te znajduja
zastosowanie do odbijania szerszych zakresow dlugoSci fal niz zwykle
zwierciadla i do kompensowania dyspersji pojawiajacej sie na skutek
oddzialywania wigzki z r6znymi elementami optycznymi.



