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Lĩnh vực quang phi tuyến ra đời vào những năm 1960, trong đó động lực chính thúc đẩy sự ra đời của ngành là phát minh laser. Tầm ảnh hưởng của nó được ghi nhận qua giải Nobel Vật Lý trao cho một trong những nhà tiên phong trong lĩnh vực Nicholas Bloembergen vào năm 1981 (1) và những giải Nobel khác cho những công trình có liên quan đến quang phi tuyến trong hoá học và vật lý và nhiều giải thưởng của Viện Vật Lý Hoa Kỳ, Hội Quang Học Hoa Kỳ và những tổ chức khoa học khác.
[image: ]
Hiện nay những nguyên lý cơ bản của quang phi tuyến đã được nghiên cứu thấu đáo và làm sáng tỏ trong những giáo trình rất hay của Ron Shen, Doug Mills, Robert Boyld, Govind Agrawal, và những giáo trình khác hơn 20 năm qua. Những quyển sách này đề cập đến hai vấn đề: thảo luận các nguyên tắc cơ bản và mô tả ngắn gọn các ứng dụng và thí nghiệm thú vị. Trong hai nhánh của quang phi tuyến-hiện tượng phi tuyến và vật liệu phi tuyến đã phát triển trong nhiều năm, khoa học vật liệu phi tuyến nghiên cứu những bước tiến của ngành trong vài thập kỷ qua, trog khi đó nhánh đầu tiên đã trở thành chủ đề chính của nhiều sách giáo khoa. Thực sự, sự phát triển của lĩnh vực khoa học vật liệu phi tuyến khác ngoạn mục. Kể từ những ngày đầu của quang phi tuyến, công suất nguồn laser cần thiết để kích thích các hiệu ứng quang phi tuyến đã giảm từ kW đến mW. Trong sách này, ngoài việc làm sáng tỏ những vấn đề cơ bản của quang phi tuyến theo quan điểm riêng, chúng tôi cũng đề cập đến các vật liệu phi tuyến, những hiện tượng phi tuyến mới được phát hiện trong vài thập kỷ qua chẳng hạn như soliton, và những khía cạnh thực tế của những thiết bị phi tuyến phổ biến nhất.
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Quang phi tuyến nghiên cứu bản chất vật lý và ứng dụng của các hiện tượng quang học xuất hiện ở mức cường độ trong đó quá trình quang học phụ thuộc vào cường độ quang học hoặc công suất. Sách này dành cho học viên cao học, nghiên cứu viên sau tiến sĩ và những đối tượng đã có kiến thức về sự lan truyền sóng điện từ trong môi trường vật liệu cũng như có chuyên môn trong lĩnh vực đang muốn tìm hiểu các lĩnh vực và khái niệm mới phát triển gần đầy. Những bạn có kiến thức nền tảng về cơ học lượng tử sẽ dễ dàng tiếp cận kiến thức trong sách hơn nhưng điều này không bắt buộc. Khi cần dùng cơ học lượng tử, chúng tôi sẽ nhắc lại những kiến thức cần thiết.
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Quang phi tuyến không đơn thuần là phần mở rộng của quang học tuyến tính.  Khái niệm cơ bản trong quang tuyến tính là các sóng điện từ không tương tác với nhau. Các nghiệm của hệ phương trình Maxwell là những mode riêng “trực giao”, tức là tổng của các trường tổng hợp từ hai hoặc nhiều nghiệm trường chồng chất nhau và cường độ tổng cộng sẽ bằng tổng cường độ của các sóng riêng rẽ. Trái lại, các nghiệm của phương trình sóng phi tuyến không phải là những mode riêng, chỉ là những mode phi tuyến. Trong phần sau của sách, chúng ta sẽ thấy các mode quang phi tuyến là các soliton, các soliton không gian ứng với các sóng liên tục không nhiễu xạ trong không gian,  các soliton thời gian đối với các sóng không liên tục không mở rộng theo thời gian và bị giam cầm trong một số loại ống dẫn sóng triệt tiêu nhiễu xạ không gian, và các soliton không thời gian mở rộng theo thời gian hoặc trong không gian. Nói chung, những mode như thế trao đổi năng lượng với nhau trong quá trình tương tác vì vậy độc giả nên từ bỏ những quan điểm cổ điển chẳng hạn như nguyên lý chồng chất vì trong bối cảnh này, nguyên lý này chỉ là gần đúng.
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Lý luận trên đã tỏ ra hữu dụng. Có hai cách tiếp cận trong quá trình trình bày về các hiệu ứng quang phi tuyến. Thứ nhất là dựa trên độ cảm phi tuyến vĩ mô ở mức hiện tượng luận. Những độ cảm này có thể đo được trong phòng thí nghiệm và được dùng để phân tích định lượng các hiện tượng, thiết bị và v.v…Cách tiếp cận thứ hai khởi đầu ở mức vật lý hơn dựa trên tương tác lưỡng cực điện của các nguyên tử và phân tử cô lập với các trường bức xạ để tìm đáp ứng ở mức nguyên tử hoặc phân tử. Mặc dù cách tiếp cận thứ hai giúp chúng ta hiểu sâu hơn về bản chất vật lý của các hiệu ứng phi tuyến, nhưng có những khó khăn nhất định khi tiến đến giới hạn vật chất cô đặc mà đa số các thí nghiệm thường gặp phải. Bởi vì có những trường lưỡng cực cảm ứng hình thành trong những phân tử lân cận,  các trường “cục bộ” tác động lên một nguyên tử hoặc phân tử không chỉ là các trường ứng với các phương trình Maxwell vĩ mô, được gọi là các trường “Maxwell”.  Trường “cục bộ” là tổng của các trường Maxwell và tất cả các trường lưỡng cực cảm ứng ở vị trí của nguyên tử hoặc phân tử. Một phương pháp chặt chẽ và phù hợp để tính toán chính xác các trường cục bộ là chủ đề đang được nghiên cứu không ngừng trong những năm qua. Vì thế, phương pháp tiếp cận này
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Không cần phải đưa ra giá trị đáng tin cậy của độ cảm phi tuyến mà chỉ cần cho ra giá trị tương đối chính xác của những tham số quan trọng, bao gồm phổ tần số của hàm đáp ứng phi tuyến, tức là những đại lượng có liên quan đến độ cảm phi tuyến.
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Ở đây chúng ta kết hợp cả hai cách tiếp cận này. Khi thích hợp, chúng ta sẽ xét đáp ứng quang phi tuyến ở mức phân tử trước, rút ra độ cảm gần đúng, và sau đó các độ cảm đo được sẽ được dùng trng quá trình thảo luận các ứng dụng.  Để phân biệt giữa các đại lượng vi mô và vĩ mô, các tham số ứng với phân tử có kèm dẫu gạch, chẳng hạn như moment lưỡng cực dịch chuyển giữa các mức năng lượng i và j …là…, khối lượng của electron là…, khối lượng rút gọn đối với dao động thứ  trong phân tử là…., và v.v…
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1.1 Quang phi tuyến là gì và sự cần thiết của nó ?
Nói chung, hiện tượng quang phi tuyến xảy ra khi có sự thay đổi các tính chất quang học với công suất hoặc năng lượng đầu vào  kèm theo (hoặc không) sự xuất hiện những chùm mới hoặc những tần số mới. Chẳng hạn như sự thay đổi phổ tần số của ánh sáng, hệ số truyền qua, độ phân cực, và hoặc pha theo công suất, cường độ, hoặc thông lượng. Những chùm mới hình thành có thể dịch chuyển tần số so với tần số ban đầu hoặc truyền theo các hướng khác đối với chùm tới. Mặc dù chúng ta thường sử dụng đặc trưng sự phụ thuộc cường độ hoặc công suất là dấu hiệu của những hiệu ứng phi tuyến, nhưng lại có nhiều trường hợp phụ thuộc vào thông lượng, cụ thể là sự thay đổi các tính chất chùm tích lũy sau một thời gian chiếu sáng, thường đi cùng với quá trình hấp thụ.
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Câu hỏi hay gặp nhất là: “Cách nhận biết những hiệu ứng quang phi tuyến xuất hiện trong thí nghiệm của tôi?” Một số ví dụ về những hiện tượng phổ biến đươc biểu diễn trong các Hình 1.1 và 1.2. Hình 1.1a biểu diễn hiệu ứng phát sóng hài bậc hai hoặc bậc ba. Hình 1.1b biểu diễn hiệu ứng truyền qua phi tuyến, về cơ bản là một hiệu ứng phi tuyến bậc ba. Trong thí nghiệm giao thoa, sự tăng cường độ đầu vào có thể dẫn đến sự dịch các vân do các hiệu ứng quang phi tuyến bậc hai hoặc bậc ba (xem H.1.1c). Một hiệu ứng rất phổ biến-sự tự hội tụ của ánh sáng-được minh họa trong H.1.2, trong đó chùm bị thu hẹp khi tằng cường độ đầu vào do lan truyền qua mẫu, hình thành một soliton cường độ cao truyền mà không thay đổi kích thước hoặc hình dạng và sau đó tách thành các sợi “nhiễu”, tức là nhiều chùm không nhiễu xạ ở cường độ rất cao.
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Câu hỏi thường gặp thứ hai là: “Ứng dụng của quang phi tuyến là gì?” Một loạt các ứng dụng được biểu diễn trong H.1.3. Có lẽ thiết bị quang phi tuyến được sử dụng phổ biến nhất là bộ phát sóng hài bậc hai nhân đôi tần số ánh sáng, như biểu diễn trong hình 1.1a. Tương tự, các thiết bị tham số quang dựa trên hiệu ứng phi tuyến bậc hai bao gồm các bộ khuếch đại (bộ khuếch đại tham số quang học) và các bộ điều chỉnh tần số (bộ tạo tham số quang học và các bộ dao động tham số quang học) cũng thường hay gặp trong các ứng dụng, và hai thiết bị cuối củng thường được sử dụng như một nguồn bức xạ có thể điều chỉnh bước sóng (xem H.1.3a). hấp thụ phi tuyến phụ thuộc cường độ cũng được sử dụng để kích hoạt cục bộ thuốc hoặc chụp ảnh bên trong môi trường (Hình 1.3b).  Ví dụ thứ ba là điều khiển tín hiệu quang học toàn quang, chẳng hạn như cho lĩnh vực truyền thông (H 1.3c).
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I PREFACE I ‘

The field of nonlinear optics came into being in the 1960s, stimulated essentially by
the invention of the laser. Its impact has been acknowledged by the award of the Nobel
Prize in physics to one of its pioneers Nicholas Bloembergen in 1981 (1) and by other
Nobel prizes for work enabled by nonlinear optics in chemistry and physics and
multiple awards by the American Institute of Physics, the Optical Society of America,
and other scientific organizations.

The fundamental principles of nonlinear optics are now well known and have been
elucidated in excellent nonlinear optics textbooks by Ron Shen, Doug Mills, Robert
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The fundamental principles of nonlinear optics are now well known and have been
elucidated in excellent nonlinear optics textbooks by Ron Shen, Doug Mills, Robert
Boyd, Govind Agrawal, and others over the last 20 years. These books served two
purposes: to discuss basic principles and to give an overview of interesting applica-
tions and experiments. Of the two branches of nonlinear optics—nonlinear phenom-
ena and nonlinear materials—that have evolved over the years, the latter has
accounted for most of the progress in the field over the last few decades whereas
the former has been the subject of most textbooks. In fact, the nonlinear materials
evolution has been spectacular. Since the early days of nonlinear optics, the
requirements for some nonlinear phenomena have been reduced from kilowatt lasers
to milliwatt lasers. Our particular goal for this textbook, in addition to elucidating the
fundamentals of nonlinear optics from our own perspective, was to discuss nonlinear
materials, new nonlinear phenomena developed in the last few decades such as
solitons, and the practical aspects of the most common nonlinear devices.
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most of the application discussions to this text.

This course deals with the physics and applications of optical phenomena that
occur at intensity levels at which optical processes become dependent on optical
intensity or integrated flux. It is designed for graduate students, postdoctoral fellows,
and others with prior knowledge of electromagnetic wave propagation in materials as
well as for professionals in the field who are looking for newly developed fields and
concepts. Although a rudimentary knowledge of quantum mechanics would be

xi





image6.png
|| AEditorial Man=_x \ §) EP) Technique X\ [} nghia clia"acc X \ S Ketquitim - x \ [J Khoa VatLy-V x \ [ Lam ThanhNe X} G Nonlinear O x \ G NonlinearOpt” X Y\ NgUordung dad-.| (C=SFaS X7

€« C fi aFfG
Dang nhap

GOOgIe nonlinear optics “

Sach Q Q ok co Thém vao thw vién cia téi ~ Viét bai danh gia
Trang xii ¥ < > a -

Két qua 1 trong tng sb 82 trong séch nay cho nonlinear optics - < Truéc Tiép» - Xem tat ca Xoa tim kiém

xii PREFACE

helpful, it is not a requirement. When quantum mechanics is used, it is reviewed at the
level needed for the course.

Nonlinear optics is not just a simple extension of linear optics. A keystone concept
in linear optics is that electromagnetic waves do not interact with one another.
Solutions to Maxwell’s equations lead to “orthogonal” eigenmodes, i.e., summing the
fields due to two or more overlapping field solutions and calculating the intensity leads
to a net intensity that is the sum of the intensities of the individual waves. Nonlinear
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Nonlinear optics is not just a simple extension of linear optics. A keystone concept
in linear optics is that electromagnetic waves do not interact with one another.
Solutions to Maxwell’s equations lead to “orthogonal” eigenmodes, i.e., summing the
fields due to two or more overlapping field solutions and calculating the intensity leads
to a net intensity that is the sum of the intensities of the individual waves. Nonlinear
optics is all about interactions that occur between light and matter at high intensities.
Hence, the solutions to the nonlinear wave equations do not lead to eigenmodes, just
nonlinear modes. As will be discussed in the later part of the textbook, the modes of
nonlinear optics are solitons, spatial solitons for continuous waves that do not diffract
in space, temporal solitons for noncontinuous waves that do not disperse (spread) in
time and are confined in some kind of a waveguide that inhibits spatial diffraction, and
spatiotemporal solitons that spread neither in time nor in space. Such modes, in
general, exchange energy when they interact so that the reader should be prepared to
give up notions such as the superposition principle, which may be satisfied only
approximately.





image8.png
It proves useful to explain the philosophy adopted here. There are two approaches
to discussing nonlinear optics. One is to introduce macroscopic nonlinear suscep-
tibilities at a phenomenological level. These susceptibilities are measured in the
laboratory and used to quantify phenomena, devices, and so forth. The second
approach starts at a more physical level with the electric dipole interaction of isolated
atoms and molecules with radiation fields to find the response at the atomic level
and the molecular level. Although it is satisfying from a physical insight perspective,
difficulties occur in going to the condensed matter limit where most experiments are
done. Because there are dipolar fields induced in neighboring molecules, the “local”
fields experienced by an atom or a molecule are not just the fields given by the
macroscopic Maxwell’s equations, called the “Maxwell” fields. The “local” field is
the sum of the Maxwell fields and all the induced dipole fields at the site of an atom or a
molecule. A rigorous and satisfactory approach to accurately estimating the local
fields has been a subject of continuing discussion for many years. Hence this approach
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fields has been a subject of continuing discussion for many years. Hence this approach
does not necessarily yield reliable numbers for measured nonlinear susceptibilities,
butdoes give fairly accurately many key features, including the frequency spectrum of
the nonlinear response functions, i.e., the nonlinear susceptibilities.
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Here we use a combination of these approaches. Whenever possible, the nonlinear
optics response at the molecular level is treated first, approximate susceptibilities are
derived, and then measured susceptibilities are used in discussing applications. To
facilitate the separation of microscopic and macroscopic parameters, the isolated
molecule parameters are identified by a “bar,” e.g., the transition dipole moment
between energy levels i and j (E; and E)) is i, the mass of an electron is 7., the
reduced mass for the fth vibration in a molecule is 74, and so on.
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1.1 WHAT IS NONLINEAR OPTICS AND WHAT IS IT GOOD FOR?

In general, nonlinear optics takes place when optical phenomena occur in materials
that change optical properties with input power or energy and/or generate new
beams or frequencies. Examples are power-, intensity-, or flux-dependent changes in
the frequency spectrum of light, the transmission coefficient, the polarization, and/or
the phase. New beams can also be generated either by a shift in frequency from the
original frequency or by travelling in different directions relative to the incident beam.
Although one frequently refers to the intensity or power dependence of phenomena as
being signatures of nonlinear optics, there are many cases characterized by a flux
dependence, i.e., changes in beam properties that are cumulative in the illumination
time, usually accompanied by absorption.
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A frequently asked question is: “How do I really know when nonlinear optics is
occurring in my experiment?” Some examples of commonly observed phenomena are
shown in Figs 1.1 and 1.2. Figure 1.1a shows harmonic generation, a second- or third-
order ﬁeffecl. Figure 1.1b shows nonlinear transmission, essentially a third-
order nonlinear effect. In an interference experiment an increase in the input intensity
can lead to a shift in fringes due to second- or third-order ﬁ (see
Fig. 1.1c). A very common effect—self-focusing of light—is illustrated in Fig. 1.2, in
which a beam narrows with an increase in the input intensity due to propagation
through a sample, forming a soliton at high intensities that propagates without change
in size or shape and then breaks up into “noise” filaments, i.e., multiple nondiffracting
beams, at very high intensities.
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The second most frequently asked question is: “What is —— good
for?” A collage of aiilicalions is shown schematically in Fig. 1.3. Probably the most
frequently used device is the second harmonic generator, which
doubles the frequency of light, as shown in Fig. 1.1a. Along the same lines are optical
parametric devices, also based on second-order nonlinearities, which include am-
plifiers (optical parametric amplifiers) and frequency-tunable generators (optical
parametric generators and optical parametric oscillators), and the last two are
commonly used as sources of tunable radiation (see Fig. 1.3a). Nonlinear absorption
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that depends on intensity is used for the localized activation of drugs or imaging inside
media (Fig. 1.3b). A third example is an all-optical control of optical signals, e.g., for
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