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1. Uvod

Optika je podrucje fizike koje proucava interakciju svjetlosti i materije. U nelinearnoj
optici polarizacija materijala ne ovisi linearno o snazi elektricnog polja te dolazi do stvaranja
valova visih frekvencija od osnovnog stanja koje nazivamo drugim i tre¢im harmonicima. Na
primjer, generiranje drugih harmonika nastaje zbog polarizacije koja raste kvadratno sa
snagom elektricnog polja. Kao posljedica toga, intenzitet svjetla generiranog na frekvenciji
drugog harmonika raste kvadratno s intenzitetom upadnog laserskog svjetla. Nelinearna
optitka svojstva su otkrivena 1962., samo godinu dana nakon demonstracije prvog lasera.
Peter Franken je fokusirao puls lasera valne duljine 694 nm u kristal kvarca. S otprilike 3 J
energije crvenog svjetla, nastalo je par nJ plavog svjetla valne duljine 4 = 347 nm. [1]

Nehomogena valna jednadzba u jednoj dimenziji koja povezuje elektri¢no polje i polarizaciju
[2] je
62_E_162_E:M062_P, (L.1)
dx? c?dt? at?
gdje je c brzina svjetlosti, a u, je permeabilnost vakuuma. U poglavlju 3. napravit ¢emo izvod
ove jednadzbe iz Maxwellovih jednadZbi. Sada promatramo kako dipolni moment po jedinici
volumena, odnosno polarizacija P(x,t), materijala ovisi 0 snazi primijenjenog elektriénog

polja E (x,t). U linearnoj optici, inducirana polarizacija ovisi linearno o elektri¢nom polju:

P(x,t) = e,y VE(x,1). (1.2)
Konstanta proporcionalnosti y¥ se naziva linearnom susceptibilnosti, a €, je permitivnost
slobodnog prostora. UvrStavanjem izraza (1.2) u (1.1), dobivamo

0°E 1 0°E 92
axi cigr ~ hogg (e VE) 9

Ova jednadzba, uz 1/c* = €,u, moze se zapisati u obliku
0*E 1+ xWa%E
dx? c? 0t?
Vrijednost /1 + (1) se naziva indeks loma n te daje brzinu kojom svjetlost putuje kroz
materijal v = c¢/n. Svjetlost u materijalu moZemo opisati na isti na¢in kao svjetlost u

= 0. (1.4)

vakuumu ako uraéunamo ispravak za indeks loma.

U nelinearnoj optici, polarizacija P nije proporcionalna elektricnom polju E, pa se jednadzba
(1.2) generalizira tako da se polarizacija P(t) napise kao red potencija elektricnog polja [2]:

P(x,t) = €, [xVE(,t) + Y PE2(x,t) + YD E3(x,0) + -] (1.5)
Vrijednosti ¥@ i y® su nelinearne opticke susceptibilnosti drugog i treceg reda. P (x,t) =

e,x P E?(x,t) je nelinearna polarizacija drugog reda, a P®(x,t) = €,y ¥ E3(x,t) je
nelinearna polarizacija tre¢eg reda.

Zbog jednostavnosti, P(x,t) i E(x,t) su prikazani kao skalarna polja. Za prikazati ponasanja
vektorske prirode, ¥V postaje tenzor drugog reda a y® postaje tenzor tre¢eg reda i tako

5
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dalje. Takoder, uzima se da polarizacija u nekom vremenu t ovisi samo 0 vrijednosti
elektri¢nog polja, §to implicira da medij mora biti bez gubitaka ibez disperzije [3].

UvrStavanjem razvoja (1.5) u(1.1) valna jednadzba poprima oblik
0°E 1 0*E _ 0*
0x2 czatr Mae

(eox(l)E(x, t) + eo)((Z)Ez(x, t) + eo)((3)E3(x,t) + .- ) (1.6)

Prvi ¢lan daje linearni dio y kao i prije. Nelinearne vrijednosti @ i x® se mogu
zanemariti osim ako je elektriéno polje veliko. Generalno, nelinearna susceptibilnost ovisi o
frekvencijama polja, ali pod spomenutim pretpostavkama uzima se da su frekvencije
konstante.

Valja spomenuti da se nelinearne opticke interakcije drugog reda mogu dogoditi samo u
kristalima koji nisu centralno simetri¢ni. Fluidi, plinovi, amorfne krutine (kao sto je staklo) su
centralno simetri¢ni, pa y® is¢ezava. Opticke interakcije treceg reda (opisane sa y)
nastaju i za centralno simetricne materijale kao i za materijale koji nisu centralno simetri¢ni,
alisu puno slabije. [4]

Promatramo teorijski red veli¢ine za susceptibilnost drugog itrecegreda [1]. Uzimamo slucaj
u kojem je elektricno polie E = ﬁ gdje je —e naboj elektrona, a a, Bohrov radijus.
o*0

Numeri¢ki dobivamo vrijednost E = 5.14 x 10'* V/m. Linearna susceptibilnost y je
umnozak atomske gustoée i atomske polarizibilnosti. Gustoéa N je reda velidine ag?, a
nerezonantna polarizibilnost je reda a3. Iz ¢ega dobivamo da je ¥ reda veli¢ine 10°.

Ocekuje se da ¢e bez rezonancije nelinearna susceptibilnost drugog reda y® biti reda velidine
W /-
x " JE:

¥ ~ 194 x 1072 m/V.

Za ¥® ocekujemo red velicine ¥y /E2:

x® ~3.78 x 1072 (m/V)?.

Ove pretpostavke se dobro slazu s eksperimentalnim rezultatima [1].
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2. Nelinearna opticka susceptibilnost

Nelinearne opticke interakcije se opisuju formulom (1.5) samo za materijal koji je bez
gubitaka i bez disperzije. Za generalizirani slu¢aj materijala koji ima disperziju i/ili gubitke
nelinearna susceptibilnost postaje kompleksna vrijednost povezana s kompleksnim
amplitudama elektricnog polja i polarizacije. Prikazujemo wvektor elektri¢nog polja kao
diskretnu sumu preko nekog broja frekvencija [1]:

E(r0 = ) E(w,)e ™, ey

gdje je E(w,) amplituda ovisna o frekvenciji w,,. Koriste¢i slican zapis, polarizaciju mozemo
zapisati kao

P(r0) = ) P(w)e 2.2)
@)

ijk
konstante proporcionalnosti u odnosu na amplitude nelinearne polarizacije [1]

Definiramo komponente tenzora drugog reda susceptibilnosti y;:’ (w, + w,,, w,, ®,,) kao

Pi(wn + wm) =€ Z Z Xi(jzlz (wn + Wy, Wy, wm)Ej(wn)Ek(wm)' (23)
jk (nm)

Indeksi i j k se odnose na komponente u kartezijevim koordinatama. Sumacija po (nm) znadi
da prilikom sumiranja zbroj w,, + w,, mora biti konstantan, dok w,, i w,, variraju. Amplituda
E(w,) je povezana s vremenskom ovisnos¢u s e ‘*nt, dok je amplituda E (w,,) povezana s
vremenskom ovisnoséu e~“m’ | te je produkt amplituda E(w,)E(w,) povezan s
vremenskom ovisnodéu s e ~{(@n*@m)t jtime doprinosi nelinearnoj polarizaciji koja oscilira na
frekvenciji w,, + w,,,. Neka su frekvencije ulaznih polja w, i w,, a8 w; = w, + w, frekvencija
izlaznog polja. Sumirajuéipreko w,, 1 w,, se dobije

Pu@y) = € ) [ (s 000, @, By (@B (@) + X0 (@3, 00, 0B (@) Ee@))|- (2.
jk

Pretpostavimo nadalje da nelinearna susceptibilnost posjeduje intrinzicne permutacijske
simetrije:

)(i(jzlz (w, + Wy, Wy 0,) = )(l(,fj) (w, + Wy, Wy, 0). (2.9)
Sada izraz za nelinearnu polarizaciju postaje

Pu@s) = 26, ) [ @y, 01, 0B (@B (wy)| 26)

jk

Tako smo dobili generiranje sume frekvencija. U slucaju kad su oba ulazna polja polarizirana
u x smjeru dobijemo

P (w;) = 260)(1-(;36((4)3,(1)1, w,)E, (w,)E, (w,). 2.7)
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2.1.  Susceptibilnost pri generiranju drugog i treceg harmonika

Neka je ulazna frekvencija w,, a generirana w; = 2w,. Sumiranjem preko frekvencija
dobivamo generiranje drugog harmonika [1]

Pwy) = € ) 157 (@301, 0By (@) B ()] X
jk
Za posebni slu¢aj polarizacije u x sSmjeru:
Pi(w3) = €, x5 (3, w0y, 1) E 2 (w,). (2.9)

Jednadzbe koje opisuju generiranje sume frekvencija i jednadzbe koje opisuju generiranje
drugog harmonika su razlicite kada se w, priblizava vrijednosti w,, §to je izravna posljedica

(2

odabira da se y;j, (w3, w;, w,) priblizava )(l.(jz,z (w3, w,,w,), kada se w, priblizava w,. Za

slucaj istih amplituda, o¢ekuje se da nelinearna polarizacija koja nastaje od dva razli¢ita polja
mora biti vea nego ona koja nastaje od jednog polja, zato $to je ukupni intenzitet jaci u
prvom slucaju.

Generalizacija izraza (2.3) za slucaj susceptibilnosti treceg reda [1] daje
Pi(wo + wp + W)

=0 ) Y X0+ n + 0,00, 0 0m) X Ej(00)Ee(wp)Er@y).  (2:10)
jkl (nm)

Sumacijom po (nm) dolazimo do oblika:
Pi(w, + w, + w,,)
=€,D Z)(i(f,z (wy + w, + W, Wy, W, Wy, ) X Ej(a)o)Ek(wn)El(wm). (2.11)
jkl

Faktor degeneracije D predstavlja broj permutacija za frekvencije w,, w,, | @,,.
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2.2. Kramers-Kronigove relacije u nelinearnoj optici

Kramers-Kronigove relacije su korisne jer dozvoljavaju da se odredi realni dio
susceptibilnosti na nekoj frekvenciji ako je poznata ovisnost imaginarnog dijela o frekvenciji.
Buduéi da je lakse mjeriti apsorpcijski spektar koji je povezan s imaginarnim dijelom nego
ovisnost indeksa loma o frekvenciji koja se dobije iz realnog dijela, ove relacije imaju veliku
prakti¢nu korisnost. Relacije za linearnu optiku imaju sljedeé¢i oblik [3]:

1 Imy™®(w)de’

Rexm(w):_j my " (@)dw (2.12)
m)_, w—w
—1 (* Rey P (o)dw’

Im y® (a))z—f i '(w) @ (2.13)
Vi w —w

Za neke slucajeve u nelinearnoj optici moguce je koristiti izraze analogne onima u linearnoj
optici. Neka je nelinearna susceptibilnost oblika )((3)(0)0; W, W,, w3), gdje je w, = w, +
w, + w5, a sve frekvencije su pozitivne 1 razliite. Takva susceptibilnost odgovara Kramer-
Kronigovim relacijama [1]:

1

3 . _
W Wy, Wy, Wy) = -
X ( o 1 2 3) lﬂf

3 .
© X' 0wy, 0y, ws)

- dw', (2.14)
— W, — W,

gdje je w, = w; + w', + w5. Sli¢ni rezultati se dobiju za integrale koji imaju w'; i w's;.

Za generaciju drugog i tre¢eg harmonika, dobivamo sljedec¢e oblike [1]:

1 yPQuw '
1 Qw;w,w) = .—f x , )dw’ (2.15)
in)_,, W —w
1 ¥y®Cuwio, 0, w’ 2.16
1 Bw;0,w,w) = .—j x( , )dw’ (2.16)
i )

— o0
Medutim, postoje nelinearni procesi za koje nije moguce formirati Kramers-Kronigove
relacije.

Dakle, Kramers-Kronigove relacije su uvijek zadovoljene za linearnu optiku i samo za neke
procese nelinearne optike.
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3. Valna jednadzba za nelinearni opti¢ki materijal

Za nelinearan opticki materijal i jako elektri¢no polje, polarizacija razvija nove
komponente frekvencije koje nisu prisutne u ulaznom polju. Te komponente frekvencije se
ponasaju kao novi izvori elektromagnetnog polja.

Promotrimo valnu jednadZbu za propagaciju svjetla kroz nelinearni opticki medij. Po¢injemo
s Maxwellovim jednadZbama [2]:

V-D =p, (3.1)
V-B=0, (3.2)
OB

VXE=——, 3.3

% at 33)
oD

et 3.4

VxH - +7. (3.4)

Promatramo podrucje u kojem nema slobodnih naboja pa je p = 0 i nema slobodnih struja pa
je J = 0. Pretpostavljamo da materijal nije magnetian
B = u,H. (3.5)
S obzirom na to da materijal nije linearan, polje elektri¢nog pomaka D izrazavamo preko
makroskopskog elektricnog polja E i nelinearne polarizacije P
D =¢,E +P. (3.6)

Uzimanjem rotacije jednadzbe (3.3) i koriStenjem jednadZbe (3.4) uz izraz (3.5) dolazimo do
jednadzbe

2

VXVXE+ty=D=0. (3.7)
Nadalje, uvrStavanjem izraza (3.6) dobijemo
1 92 1 02
VXVXE+——E=— —P. 3.8
* c? ot? €,C? 0t? (3.8)

Prvi ¢lan s lijeve strane mozemo zapisati kao

VxVxE=V(V-E)—V?E. (3.9
Primijetimo da u linearnoj optici, prvi ¢lan s desne strane nestaje, jer V- D = 0 implicira
V- E = 0 kako je polarizacija P proporcionalnas E.

Generalno, za nelinearne materijale prvi ¢lan ostaje, ali postoji par posebnih slucaja u kojima
se moze zanemariti, npr. ako je E transverzalni, beskona¢ni ravni val [1]. U nastavku izvoda
uzimamo da je V(V- E) zanemarivo, pa se valna jednadzba moze zapisatikao

VE-—-5D=0, (3.10)

Uo¢imo da je ova jednadzba u jednoj dimenziji jednaka jednadzbi (1.1). KoriStenjem izraza
(3.6), razdvojimo polarizaciju P i vektor elektricnog pomaka D na linearnu i nelinearnu
komponentu

10
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P =P + pN, (3.11)
D =DW + pN, (3.12)
gdje je
D®W =¢,E +PD, (3.13)
Valna jednadzba (3.10) je sada
2 2
VZE — eolcz a%D(l) = eolcz %P”L. (3.14)

Za materijal bez disperzije i gubitaka, odnos izmedu DV i E se moZe izraziti preko realnog
dielektri¢nog tenzora e koji ovisi o frekvenciji

D®W = ¢,e™ - E. (3.15)
Za slu¢aj izotropnog materijala e (V) je skalarna veli¢ina relativna permitivnost prostora
DWW = ¢,eMWE. (3.16)
Uwrstavanjem izraza (3.16), valna jednadzba (3.14) postaje
e® 92 1 092
V2E — E = PN, 3.17
c? ot? €,C? Ot? (3.17)

Ova jednadzba ima oblik nehomogene valne jednadzbe. Nelinearni odgovor medija se ponasa
kao izvor koji se javlja s desne strane jednadZbe. Za linearni materijjal desna strana jednadZzbe
bi bila jednaka nuli i rjeSenja bi bila slobodni valovikojise Sire brzinom c¢/n, gdje je n indeks
loma i zadovoljava n? = €. Jednadzba (3.17) u jednoj dimenziji je jednaka jednadzbi (1.6).

11
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3.1. Generiranje drugog harmonika

Neka laserska zraka ¢ije je elektricno polje
E(t) = Ee ™t 4+, (3.18)

upada okomito na materijal kojemu je susceptibilnost drugog reda y® razli¢ita od nule, kao
Sto je prikazano na slici3.1.(a). Nelinearna polarizacija koja nastaje prema izrazu (1.6) je

P@(t) = 26,y PEE" + (eox(z)Eze‘iz“’t +C). (3.19)

Prvi ¢lan doprinosi polarizaciji drugog reda pri osnovnoj frekvenciji w, a drugi ¢lan doprinosi
pri frekvenciji 2w. Uz dobre eksperimentalne uvjete, proces generiranja drugog harmonika je
toliko u¢inkovit da skoro sva snaga ulaznog snopa frekvencije w se pretvara u radijaciju na
frekvenciji drugog harmonika 2w [1]. Ucinkovitost generiranja drugog harmonika lasera
Nd:YAG (valna duljina 1.06um) je oko 80% [7].

Mozemo vizualizirati generiranje drugog harmonika ako zamislimo interakcije u smislu
izmjene fotona izmedu razli¢itih frekvencija polja (slika 3.1.(b)). Istovremeno se 2 fotona
frekvencije w uniste, a stvori se jedan frekvencije 2w. Iscrtkana razina se naziva virtualnom
razinom jer ne odgovara svojstvenim vrijednostima energije slobodnog atoma, nego
predstavlja kombiniranu energiju od jedne od svojstvenih energija atoma 1 jo§ jednog ili vise
fotona u polju.

(a) (b)

ol Unlid v
® ()
H
— X 2w -= == |20
H
()
Y

Slika 3.1: Generiranje drugog harmonika. (Slika preuzeta iz [1].)

12
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3.2. lzvod generiranja drugog harmonika

Ovo poglavlje usko prati matematicki izvod generiranja drugog harmonika pronaden u
[1]. Pretpostavljamo, kao §to je prikazano na slici 3.1.(a), da je medij bez gubitaka i na
osnovnoj frekvenciji w,, a drugi harmonik na frekvenciji w, = 2w,.

Ukupno elektri¢no polje je
E(z,t) =E,(z,t) + E,(z,0), (3.20)

gdje je svaka od komponenti definirana preko kompleksne amplitude E;(z) i sporo varirajuce
amplitude Aj(z):

Ei(zt) = Ej(z)e‘i“’it +C, (3.21)
Ei(2) = A;(z)e'”. (3.22)
Valni broj i indeks loma koji ovise o frekvenciji ovdje su redom
k=L, (3.23)
(o
n, = [6(1)(0)]_)]1/2. (3.24)

Jednadzba (3.17) za jednodimenzionalni slu¢aj Sirenja u z smjeru dobiva oblik
2 €Y) 2 2
’E_eW(w)0’E _ 1 0 . (3.25)
0z? c?  0t? g c?0t?

te svaka komponenta elektricnog polja zadovoljava istu valnu jednadzbu

’°E, eV(w)d%E 1 9°

0z? 2 Ot e crot? ) (3.26)
gdje je nelinearna polarizacija izrazena preko pripadajuc¢ih komponenti
PNE(z,t) = P,(zt) + P,(z,0). (3.27)
Izrazi za amplitude polarizacije su [1]
P,(2) = 4€ydys E,Ef = 4egd,pp Ay Ajet ka2, (3.28)
P,(2) = 26yd, ;s E} = 4€yd,;p AZe?F07, (3.29)

gdie je ds, =§)((2) efektivna skalarna vrijednost tenzora susceptibilnosti, ovisna o

materijalu.

Nadalje, vezane jednadZzbe
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dA;  2iwjd,s,

e A e @3
dA, iwid .
de _ kzzcesz A2gibkz, (3.31)
gdje je
Ak =2k, — k,, (3.32)

daju amplitude A, i A,. Za konstantnu amplitudu A4,, jednadzba (3.31) se moze integrirati da
se dobije izraz za prostornu ovisnost amplitude drugog harmonika. Opéenito, treba rijesiti
vezani sustav jednadzbi (3.30) i (3.31). Radi lakSeg ra¢una, amplitude se mogu zapisati u
sliede¢em obliku:

I 1/2 .

A = (Zn € c) u,e's, (3:33)
1~0
I 1/2 .

A, = (Zn - C) u eitz, (3.34)
250

gdje je I ukupni intenzitet valova I = I, + I,, a intenzitet svakog vala je [; = an€0c|Aj|2
Realne, normalizirane amplitude u, i u, su definirane tako da je

u 2 (z2) + u,?(2) = 1. (3.35)
Uvodimo parametar za normaliziranu udaljenost

{= z
U (3.36)
uzimajuci
2 1/2
- 2nin, c . (3.37)
€ocl 2w1d,¢5

Uvodimo i relativnu fazu polja

0 =2¢, —¢,. (3.38)

Nakon duljeg izvoda, dobivaju se stvarne vrijednosti u,, u, i 6
du,

e = u,U,sin 6, (3.39)
du, 5 .
ra = —ujsin@, (3.40)
d6 cosf d
e = g e (Inu? u,). (3.41)
Deriviranjem, jednadzba (3.41) postaje
d
— (Inu3 u,cos ) =0, (3.42)

d¢

Sto zna¢ida je u%u,cos6 konstanta koju mozemo oznaciti s T,
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udu,cosf = T. (3.43)

Vrijednost I' je neovisna o normaliziranoj udaljenosti Sirenja { i moZe se odrediti za poznate
vrijednosti u,, u, i @ na ulazu u nelinearni medij ¢ = 0.

Jednadbu (3.40) uz identitet sin® @ + cos? 8 = 1 mozemo zapisati kao

du’ 1/2

d—; = +2[(1 - ud)*uZ —T?] 2,
Ova jednadzba je u standardnom obliku i rjeSenja Se mogu izraziti kao Jacobijeve elipticke
funkcije. Jedno od posebnih rjeSenja za u? i u3 uz odredene pocetne uvjete je prikazano na

slici 3.2. Generalno, polja osnovnog i drugog harmonika periodi¢no razmjenjuju energiju.

(3.44)

o -
~

Slika 3.2. Graficka rjeSenja jednadzbe (3.44.) (Slika preuzeta iz [1].)

Rjesenje jednadzbe (3.44) postaje jednostavno za posebni uvjet I' = 0, koji nastaje kad je
amplituda bilo kojeg od dva ulazna polja 0 ili kad su polja u fazi tako da je cosf = 0. Buduci
da je I' ouvana veli¢ina, jednaka je nuli za sve vrijednosti {. Sto zahtijeva da cosf = 0.

Pretpostavljamo i sinf = —1, vidimo da je relativna faza interagiraju¢ih polja prostorno
invarijantna za slu¢aj I' = 0. Sada jednadZbe (3.39)-(3.41) poprimaju oblik:

du,

f = _uluZ' (345)
du
d—(z =u?. (3.46)
Druga jednadzba se zbog uvjeta (3.35) moze transformirati u oblik
du
d—; =1-u3. (3.47)
Rjesenje ove jednadzbe je
u, = tanh({ + ¢,), (3.48)

gdje je ¢, konstanta integracije. Pretpostavimo da su pocetni uvjeti
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u,(0) =1, u,(0) =0.
Zbog tanh(0) = 0, {, = 0, pa izraz (3.48) poprima oblik
u,({) = tanh({). (3.49)
Amplituda u, osnovnog vala se pronalazi iz jednadzbe (3.47) i jednaka je
u,({) =sech({) (3.50)

Funkcije u, () i u,({) dane izrazima (3.50) i (3.49) su prikazane na slici 3.3. Vidimo da se u
limesu kada { — oo sva dolazna radijacija pretvara u drugi harmonik. Takoder, tanh({ + {,)
ima isto asimptotsko ponasanje za sve konac¢ne vrijednosti {,, Sto implicira da za bilo koji
pocetniodnos u,, u, i I' = 0, sva radijacija osnovne frekvencije se pretvara u drugi harmonik.

| 1 | I

—

1 —

C=z/¢

Slika 3.3. Graficka rjeSenja jednadzbi (3.49) i (3.50.) (Slika preuzeta iz [1].)
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4. Generiranje tre¢eg harmonika

Za razliku od procesa drugog reda, procesi tre¢eg reda su moguéi u svim medijima,
bez obzira na simetriju. Nelinearna susceptibilnost treceg reda je puno manja od one drugog
reda, kao S§to je prikazano u uvodnom dijelu. Zbog toga je intenzitet generiran tre¢im
harmonikom puno manji od onog koji se dobije generiranjem drugog harmonika. Za razliku
od generiranja drugih harmonika, u¢inkovitost generiranja trecih je samo oko 10%. [5]

@ i

w A .
5 () . w 3w
a0

Slika 4.1. Generiranje treceg harmonika. (Slika preuzeta iz [1].)

Polarizacija tre¢eg reda se moze napisati kao

POGw) = € ) 1 (0.0,0)E(@)E@)EW) @)
jkl

gdje je E(w) upadni val frekvencije w, a susceptibilnost treeg reda )(i(f,zl tenzor Cetvrtog

reda. Inducirana polarizacija nastaje na frekvenciji 3w.

Generiranje tre¢eg harmonika izravnim putem, kako je prikazano na Slici 4.1., nije prakti¢no,
jer je vjerojatnost da ¢e se 3 fotona spojiti iznimno mala. Iz tog razloga tre¢i harmonik se
generira kombiniranjem generiranja drugog harmonika i generiranja sume frekvencija. Na
prvom nelinearnom kristalu dio vala osnovne frekvencije se konvertira u drugi harmonik.
Ostatak vala prve frekvencije zatim ulazi u drugi kristal skupa s valom frekvencije drugog
harmonika. [6]

Uvjet za poklapanje faza kod generiranja treCeg harmonika je 3k, —k; = 0. Gdje su k, i
k,valni vektori osnovnog i treceg harmonika. Ovaj uvjet se moze zapisati preko indeksa loma
n u obliku n(w) —n(3w) = 0. Generalno, indeks loma nekog materijala je uvijek funkcija
frekvencije, zbog fega n(w) # n(3w) . Generiranja tre¢eg harmonika iz homogenog
materijala se ponisti kad je uvjet o slaganju faza zadovoljen. [7]
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5. Generiranje sume frekvencija

Promatramo proces u kojem dvije monokromatske, kontinuirane zrake E,(zt) i
E,(z,t) upadaju okomito na nelinearni medij bez gubitaka kao $to je prikazano na Slici 5.1.
Neka je w; frekvencija generiranog polja koja se Siri u +z smjeru. Ocekujemo da za
dovoljno jako polje, rjeSenje jednadzbe (3.17) ima oblik:

E (z,t) = Ay(2)eikaz=w3st) 4 , (6.1)
gdje su valni broj i indeks loma dani s
ky = 3% (5.2)
c
n2 = eW(w,). (5.3)

1
— > 0,=0+0,

L —>

Slika 5.1. Generiranje sume frekvencija. (Slika preuzeta iz [1].)

Nelinearni izvor ¢e biti

P;(z,t) = Pye '3t + C, (5.4)
gdje je
P; = 4eydys EoE,y, (5.5)
dok su primijenjena polja
E/(z,t) = Eje™ it + C, (5.6)
gdje je
E; = Ae™, (5.7)

uz indeks i = 1,2.
Amplituda nelinearne polarizacije se moze zapisati kao [1]
Py = 4€ydy A A, e F1thD? = poeilhatka)z, (5.8)

Uwrstavamo jednadzbe (5.1), (5.4) i (5.8) u valnu jednadzbu (3.17), i kako polja ovise samo o
z koordinati, dobivamo
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d?A dA —4d_ . . w? )
dZZ3 + Zlk3 dZ3 — eff 3A1Azel(k1+k2_k3)z. (59)

2
Najcesce se prvi ¢lan na lijevoj strani moze zanemariti iz razloga $to je puno manjiod drugog

¢lana. Ova aproksimacija se naziva aproksimacijom sporo varirajuce amplitude, i vrijedi kad
god je zadovoljeno

d24, dA,

L (kg —|. 5.10
dz? <% dz (5.10)
Ova aproksimacija pojednostavljuje jednadzbu (5.10) na

dA;  4id,; w3 (5.11)

y — e AlAzei(Ak)Z,
z 5C

gdje je Ak =k, + k, — k; razlika valnih vektora. Jednadzba (5.12) se naziva parna
jednadzba za amplitudu, jer pokazuje kako se amplituda vala frekvencije w; ponasa s obzirom
na amplitude valova frekvencija w, i w,. Generalno, u obzir se uzimaju i varijacije valova
frekvencija w, 1 w,. Istim postupkom kao za (5.10) dolazimo do jo$ dvije parne jednadzbe za
amplitude:

dA, 2id,; 0}

dz  k,c? Ay Az emiehz, (5.12)
1

dA, 2id,; w3 .

T ez Aadie . (5.13)
2

U najjednostavnijem slucaju jedno od upadnih polja je jako (w,), a drugo slabo (w,). Na taj
se nacin slabi infracrveni signal frekvencije w, konvertira u vidljivo svjetlo frekvencije w;.
Pretpostavljamo da se amplituda A, polja frekvencije w, ne mijenja s ovom interakcijom, pa
A, uzimamo kao konstantu u setu jednadzbi za amplitude. RjeSenja su jednostavna za slucaj
Ak = 0. Deriviranjem jednadzbe (5.12) dobijemo

d*A, _Ziwfdeff L dA;

dz?2 k2 % dz’
te uwrStavanjem jednadzbe (5.11), dolazimo do jednadzbe jednostavnog harmonickog
oscilatora

(5.14)

d?A, _ 4
dzz A (5.15)
¢ija je konstanta
2,.2 92 2
2 = dwiwidzerlA,l (5.16)

kiksc*
Opce rjesenje jednadzbe (5.15) je
A,(z) = Bcoskz + C sin kz. (5.17)

kic? 1 dA

Iz jednadzbe (5.12), se vidida je A;(z) = , odnosno:
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kic? 1 _
— (—Bksinkz + Ckcoskz)

A =1
()= td,, . 4

(5.18)

Trazimo rjesenje koje zadovoljava rubne uvjete. Pretpostavljamo da polje frekvencije w; nije
prisutno na ulazu, pa jedan od rubnih uvjeta postaje A4;(0) = 0, $to implicira da C =0, i

zatim B = A,(0). Rjesenje za polje frekvencije w, je
A,(2) = A;(0) coskz,

i za polje w,

k> 1

— K Sin KZ.

A(2) = —A,(0)—2°
3(2) 1€ )ZiwfdeffA;

1 . , . Y-
— — - k na sljede¢inacin:
leldeff A2

Radi jednostavnosti, izraziti ¢emo odnos

k> 1 20; w3d,ypr| A, ,(n1w3)1/2 14,1
. = —

2iwid,er Ay (kyky)Y2c? Nyw, A
Omjer Ij—fl se moze zapisati kao:
2

;] _ 45140 _ 41851 _ Ay _
Ay Ay A 1417 14y
gdje je ¢, fazaod A,. 1z ovoga slijedi:

ip,

)

nyws

1/2 .
A (2) =i < ) A,(0)sinkze'®2,
N3 w,

Ponasanje funkcija (5.19) i (5.20) je dano grafi¢ki na Slici5.2.

Rjesenja za slucaj ne slaganja faza (Ak # 0) imaju dosta kompleksnijioblik [1].

A 2
45"

intensity

A

<

o

Kz

(5.19)

(5.20)

(5.21)

(5.22)

(5.23)

Slika 5.2. Intenzitet upadnog i generiranog vala za slucaj poklapanja faza. (Slika preuzeta iz [1].)
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6. Primjena nelinearne optike

Rana primjena nelinearne optike uklju¢uje procese koji omoguéuju Siru primjenu
lasera, kao $to su generiranje drugog harmonika, Q-switching i mode-locking. S generiranjem
tankih snopova zraka lasera, omogucena je spektroskopija ultra fine rezolucije. Takoder,
nelinearna optika se koristi u komercijalnim laserima, telekomunikaciji, medicini,
manufakturi i procesiranju materijala, senzorima i znanosti [7].

6.1. Nove boje

Stvaranje lasera plavih i zelenih boja bez koriStenja nelinearnih svojstava je iznimno
neuc¢inkovito. Kratke valne duljine koherentnog svjetla je puno lakse dobiti generiranjem
drugog i tre¢eg harmonika infracrvenog lasera. Na primjer, generiranjem drugog harmonika
lasera Nd:YAG (valna duljina = 1.06 um) dobije se koherentna zelena svjetlost valne duljine
532 nm, koja se koristi za fotokemijske reakcije kao $to su fotokataliza, fotoelektroanaliza i
fotopolimerizacija [7].

6.2. Q-Switching

Q-switching je proces u kojem laser moze proizvesti zrake svjetlosti iznimno velikog
intenziteta. Otkriven je 1961., a danas se najceSce koristi za rezanje metala i holografiju.
Takoder se koristi za uklanjanje tetovaza. Naime, uniStava Cestice tinte koje poslije limfni
sustav izbaci. Za razliCite boje tinte je potrebno koristiti razli¢ite valne duljine, a cijeli proces
uklanjanja moze trajati izmedu 6 120 mjeseci [8].

6.3. Generiranje THz radijacije

Na elektromagnetskom spektru, terahertz radijacija se nalazi izmedu infracrvene i
mikrovalne. Moze pro¢i kroz mnoge nevodljive materijale kao Sto su odjeca, papir, drvo,
plastika i keramika. U jednoj mjeri moze pro¢i kroz kozu kao X-zrake ali zbog vece valne
duljine slike dobivene THz radijacijom su niske rezolucije. Prednost THz radijacije nad X-
zrakama je u tome Sto THz radijacija nije ionizirajuca pa ne oSte¢uje tkivo i DNA. Trenutno se
koristi za promatranje tkiva bez puno vode i za oCitavanje razlika u sadrzaju vode 1 gustoce
tkiva. Predvida se da ¢e u budu¢nosti THz radijacija moc¢i detektirati rak koze na siguran i
bezbolan nacin [9].

6.4. Stimulirani Raman laseri

Najbitnija primjena Raman lasera je u telekomunikacijskim optickim vlaknima.
Generalno, Raman laseri zahtijevaju visoku energiju na ulazu i daju duge valne duljine na
izlazu. Korisni su za generiranje valnih duljina koje ne $tete vidu pri detekciji svjetlom. Zuti
Raman laser se koristi u medicini za akupunkturu [10], uklanjanje akni, ¢iS¢enja koze i
uklanjanje pigmenta [11].
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6.5. Promjena svojstava materijala

Jedna od bitnijih primjena drugog harmonika je kod dijagnosticiranja povrSinskih
svojstava optickih materijala, s obzirom da povrSina nikada nije centralno simetri¢na, drugi
harmonik se moZe generirati na povrSini bilo kojeg materijala. Intenzitet i kutni oklon drugog
harmonika generiranog tim putem ovise o morfologiji povrSine i prisustvu necistoéa, Sto
omogucéuje uvid u svojstva materijala. Sav rad s laserima visoke preciznosti se temelji na
multifotonskoj apsorpciji jer na mjestu upada laserske zrake dolazi do ionizacije koja stvara
plazmu i tako uklanja cilijani dio. Jednom kada je plazma generirana, nastavlja apsorbirati
svjetlosti i odrzava se dok impuls ne zavr$i Budué¢i da je apsorpcija plazme neovisna o
materijalu, ovaj proces se moze koristiti ¢ak i na reflektiraju¢im povr§inama [7].

6.6. Nelinearna mikroskopija

Mikroskopija koja se temelji na generiranju visih harmonika ima prednost nad
obi¢nom jer moze koristiti vece valne duljine bez da osteteti bioloski materijal. Najcesce se
koristi za prouc¢avanje bioloske strukture kolagena. Takoder se moZe koristiti za dobivanje
slika prozirnih materijala, jer uvjet da su valovi u fazi ovisi o refraktivnhom indeksu
promatranog materijala [12].
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7. Zakljucak

Nelinearna optika je relativno novo podrucje, nastalo samo godinu dana nakon
demonstracije prvog lasera. Dobiveni procesi logi¢no slijede iz linearne optike kada se uzme
u obzir da susceptibilnost i polarizacija ne moraju linearno ovisiti 0 upadnom valu.
Generiranje drugog harmonika je najjednostavniji proces opisan, u kojem dva upadna vala iste
frekvencije stvaraju jedan val duplo vece frekvencije, ali samo za materijale koji nemaju
centralnu simetriju. Taj proces se moZze Kkoristiti za ispitivanja svojstava materijala i
generiranje koherentne svjetlosti drugaéije valne duljine. Generiranje tre¢eg harmonika je
proces u kojem tri upadna vala iste frekvencije stvaraju jedan trostruko vece frekvencije. Taj
proces rijede nastaje od generiranja drugog harmonika, pogotovo izravnim putem; najéece je
kombinirani u¢inak generiranja drugog harmonika i generiranje sume frekvencija. Treci
harmonik je dosta slabijeg intenziteta od drugog, ali moze nastati i u materijalima koji su
centralno simetri¢ni, tako da za takve materijale ipak vidimo ucinak tre¢eg harmonika. Kod
generiranja sume frekvencija, od dva upadna vala razli¢itih frekvencija dobiva se jedan val
kombinirane frekvencije $to omogucuje stvaranje koherentne svjetlosti razli¢itih svojstava.

Procesi nelinearne optike su omoguéili Sire primjene lasera kao Sto su stvaranje novih boja,
bolje metode mikroskopije, ultra fino obradivanje materijala i druge. Nelinearna optika
takoder omogucuje stvaranje terahertz radijacije, koja ima sli¢na svojstva kao X-zrake, ali je
neioniziraju¢a i stoga sigurnija za upotrebu. lako jo$ ne postoji previSe prakticnih nacina
generacije THz zraCenja, predvida se da ¢e s nelinearnim optiCkim procesima bitno
unaprijediti 1 komercijalizirati. Takoder se predvida da ¢e nelinearna optika imati primjene i u
kvantnoj optici, kvantnim ra¢unalima, ultra hladnim atomima, fizici plazime i akceleratorima
Cestica.
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