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RESUMO

Neste trabalho utilizamos a técnica de mistura de duas ondas quase degene-
radas na investigagao das propriedades épticas nao lineares, associadas & mudanga
de indice de refragao com a intensidade da luz, em materiais dopados com cromo:
AlL,O; : Cr3* (rubi), BeALO, : Cr*t (alexandrita) e Gd;ilO;; : Cr** (aluminato
de gadolinio dopado com cromo. A nao linearidade Kerr para o GdAlO; : Cr3+ é
bastante significativa, de modo que neste material o parametro de ganho do feixe de
prova apresenta um comportamento muito peculiar e que nao encontra explicagio
nos tratamentos tedricos usuais do processo de mistura de duas ondas. Em particu-
lar, o ganho do feixe de prova neste material atinge percentuais superiores a 200%.
Desta forma, desenvolvemos um tratamento tedrico que descreve a mistura de duas
ondas quase degeneradas em meios onde o indice de refracao depende da intensidade
(n = no+nyI). Esta abordagem tedrica leva em consideragao os efeitos de saturagao
da grade de populagado produzida pela intersecgao dos feixes de luz no meio Kerr
(ndo harmonicidades da grade) e o processo de mistura de duas ondas é considerado
como um caso particular do fenémeno da auto-difragao — Hifra.géo de ordem zero.
Os resultados tedricos foram comparados com os resultados experimentais e varias
previsdes tedricas como, a dependéncia do parametro de ganho Wdo feixe de prova
com a intensidade de saturacao do meio, a dependéncia da diferenca de freqiéncia
entre os dois feixes incidentes onde o ganho € maximo com a intensidade do feixe de

bombeamento, foram confirmadas experimentalmente.



ABSTRACT

In this work nearly degenerate two-wave mixing technique is used in order to
investigate nonlinear optical properties, associated to the refractive index change
by incident light, in a few doped crystals: Al,Os : Cr®t (ruby), BeAlL,O4 : Cr3t
(alexandrite) and GdAlO; : Cr®*t (gadolinium aluminate chromium doped). The
Kerr nonlinéa.rity in GdAlO; : Cr®* is very high, so that the probe gain parameter
has peculiar behaviour in this material and this cannot be explained by using the

‘current approach found in the literature. In particular, the probe gain parameter in
this material reaches percentuals above 200%. In this way, we develop a theoretical
approach which describes nearly degenerate two-wave mixing in media where the
refractive index is intensity dependent. This theoretical approach takes into account
the saturation of the travelling population grating produced by two intersecting

* beams (anharmonicities of the population grating) and the two-wave mixing process

- isregarded as the zero-order self-diffraction of the incident waves in this grating. The

theqretical results are compared with the experimental ones and several theoretical
predictions such as, the dependence of the probe gain parameter on the medium

saturation intensity were experimentally verified.
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1 - INTRODUCAO

O estudo de varios fenémenos 6pticos de natureza nao linear, associados a mudanga
de indice de refracio com a intensidade da luz, tem sido motivo de investigages por diversas
técnicas de espectroscopia nao linear. A nao linearidade do meio deve-se a diferenca de
susceptibilidade entre os estados fundamental e excitado e na dependéncia da populagio
destes estados com a intensidade do campo de radiagao. Em particular, materiais dopados
com cromo tém sido amplamente estudados principalmen;e pelas técnicas de mistura de
quatro ondas, M40, {1-3] € mistura de duas ondas, M20, [4-6].

A técnica de M20, esta baseada na troca de energia entre dois feixes de luz coerente
que se interceptam dentro do meio nao linear. A interferéncia entre as duas ondas resulta
numa modulagdo espacial da susceptibilidade dptica e o processo de transferéncia de energia
ocorre quando a grade de populagdo induzida no meio e o padrao de interferéncia dos feixes
estao defasados. Em materiais fotorefrativos [7], o sinal de M20 é facilmente observado pois
uma defasagem de 90°, resulta do processo de formacao da grade. Em meios Kerr, onde o
indice de refracao é dependente da intensidade, n = ngy + n,l, com n, sendo uma quantidade
complexa, a transferéncia de energia s6 acontece se a grade é absortiva. Por outro lado, se
o indice de refracdo nao linear do meio é um niimero real puro, a grade é completamente
dispersiva e néo hé o processo de transferéncia de energia entre os feixes [8]. Contudo, este
obstaculo pode ser contornado pela introdugdo artificial de uma defasagem entre os padroes
da grade de populagio e de interferéncia dos feixes. A forma mais usual de produzir esta
defasagem ¢ pelo deslocamento de um espelho montado sobre um transdutor piezoelétrico
(PZT), que produz via efeito Doppler uma pequena diferenca de frequéncia entre os dois
feixes.

Do ponto de vista tedrico, a M20 pode ser descrita por meio de ondas acopladas, onde
um par de equagdes de onda escalares possui solugio analitica [9], maiores detalhes desta

abordagem sao apresntados no capitulo III. Além desta abordagem, existem outras formas
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de tratar o processo de M20, como por exemplo, a proposta de Y. Silberberg e 1. Bar-Joseph
[8], ou a sua extensdo no sentido da inclusao d:)s efeitos da absorgdo como considerado por
M. Kramer et al [10]. Entretanto, estas abordagens ndo descrevem apropriadamente efeitos
de saturagdo, como por exemplo: a saturagao do indice de refragéo. nao linear ou a saturagio
do tempo de resposta do meio. Embora alguns resultados recentes [11-13] levem em conta
esses efeitos, as suas aplicagbes estdo restritas a descrigio :10 parametro de ganho do feixe
de prova em meios onde este ganho é baixo.

Um dos objetivos deste trabalho foi de investigar, via M20, alguns materiais dopados
com cromo: Al;O3 : Cr3t (rubi), BeAl,0, : Cr3* (alexandrita) e GdAIO; : Cr®* (aluminato
de gadolinio dopado com cromo). Embora a alexandrita e principalmente o rubi tenham sido
amplamente estudados por diversas técnicas de espectroscopia nao linear, o nosso interesse foi
além daquele de simplesmente reproduzir os resultados ja apresentados na literatura [4,5,14].
Quanto ao GdAlOa : Cr3t, era de se esperar um comportamento interessante visto que, a
parte imaginaria do indice de refracdo nao linear deste material ¢ uma ordem de grandeza
maior do que aquela do rubi. Portanto, este material deveria ser interessante para estudos em
optica néao linear, como de fato o demonstrou ser. O comportamento do parametro de ganho
do feixe de prova no GdAIO; : Cr3* [15], ao contrario do rubi e da alexandrita, mostrou-se
bastante peculiar no sentido de que nao s6 este ganho assume percentuais muito superiores
aos do rubi e alexandrita, bem como a luz dos tratamentos existentes a curva de ganho s6 é
explicada se a razao r = ny/n,, apresentar uma dependéncia com a intensidade do feixe de
bombeamento. Desta forma, um outro objetivo deste trabalho tornou-se o de explicar tal
comportamento, a partir de um tratamento tedrico que também explicasse a dependéncia
correta do parametro de ganho com a intensidade de saturacio. A razio da escolha da
técnica de M20 para o estudo das propriedades 6pticas nao lineares desses materiais, deveu-
se a mesma apresentar um baixo custo operaaci—ona.l, além de se constituir numa ferramenta
poderosa uma vez que, o sinal observado (o préprio feixe de prova transmitido), pode ter as

contribuigdes de origem dispersiva ou absortiva determinadas separadamente [5], eliminando
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portanto, qualquer ambigiiidade quanto a natureza da grz;de induzida no meio. No
capitulo II, apresentamos uma breve introdugio acerca dos processos 6pticos nao lineaJ:;s,
onde discutimos a origem da nao linearidade e sua manipulacdo matematica no cilculo dos
campos. No capitulo III, fazemos uma discussao tedrica do procésso de M20, baseada no
modelo de relaxacio de Debye, onde este fenémeno é tratado sob o ponto de vista de ondas
acopladas através da susceptibilidade nao ﬁnem do meio e o par de equagles resultante
possui solugdo exata [10]. No capitulo IV, apresentamos uma abordagem alternativa aquela
do capitulo III, baseada no fenémeno da auto-difragio [16] e cujas caracteristicas principais
sao: (i) descreve o comportamento do parametro de ganho do feixe de prova para meios que
em particular apresentam um alto fator de ganho; (ii) descreve corretamente a dependéncia
do parametro de ganho com a intensidade de saturacao do meio; (iif) prevé o deslocamento
do pico da curva de ganho em fungdo da intensidade do feixe de bombeamento, (¢v) introduz
naturalmente a absor¢do do estado excitado nos mecanismos de perda de intensidade do
feixe de prova e finalmente, embora nao menos importante, (v) simplifica fundamentalmente
o tratamento matematico, visto que as equagdes que descrevem a evolugao dos campos ao
longo do meio sdo equagdes diferenciais lineares, ao contrario do que ocorre nas abordagens
convencionais onde as equagdes resultantes sdo equacoes diferenciais nao lineares acopladas.
No capitulo V, descrevermnos a montagem experimental e de forma muito breve, apresentamos
algumas caracteristicas quanto a estrutura cristalina e propriedades espectroscépicas das
amostras usadas neste trabalho. No capitulo VI, apresentamos os resultados experimentais
da M20 e os respectivos ajustes tedricos a partir dos quais sdo obtidos os valores das partes
real e imagindria do indice de refracio ndo linear, intensidade de saturacido e o tempo de
respbsta. dos; materiais estudados, enquanto no capitulo VII; fecemos as consideragbes finais
e apresentamos algunias sugestOes para futuros trabalhos, onde alguns j4 se encontram em

desenvolvimento.
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II - PROCESSOS OPTICOS NAO LINEARES

II.1 - INTRODUCAO

As investigagdes em Optica ndo linear estio envolvidas fundamentalmente com a
resposta do meio quando submetido a radiagio eletromagnética muito intensa (de intensidade
comparavel a intensidade do campo elétrico atémico). Em outras palavras, a éptica nio
linear preocupa-se em descrever como as propriedades 6pticas da matéria variam em funcio
da intensidade dos campos eletromagnéticos que nela incidem e como estes campos interagem
entre si através do meio.

Interagdes ndo lineares podem mudar certas caracteristicas das ondas incidentes
como por exemplo, diregio de propagacio ou poaem originar o surgimento de novas ondas
eletromagnéticas que oscilam em frequéncias diferentes das ondas incidentes ou de novas
ondas que, embora oscilando na mesma freqiéncia diferem daquelas incidentes quanto a
direcio de propagacio ou polarizagao. Interagbes nido lineares podem ser usadas para
controlar ou mesmo variar determinadas propriedades da radiagao laser tais como: duracio
e intensidade do pulso (“Q-switch”), comprimento de onda (Geragio de harménicos),
mo&ula.gé_'o do perfil do feixe (auto-modulagio de fase e auto-focalizagio), compensagio de
distor¢des na qualidade éptica do feixe originarias da baixa qualidade éptica do sistema
(Conjugacao de fase) e em especial as interacoes nao lineares encontram forte uso em estudos

-

espectroscépicos (Mistura de ondas).

II.2 — ORIGENS DA NAO LINEARIDADE OPTICA

Quando uma onda eletromagnética se propaga através de um meio ela induz, de modo

geral, uma polarizagio e uma magnetizagio resultante do movimento de cargas elétricas do



meio, em resposta ao campo eletromagnético da onda incidente. Para baixas intensidades,
estas polarizagdes e magnetizagbes sao proporcionais aos campos elétrico e magnético das
ondas incidentes e a resposta do meio a excitagio é linear. No entanto, quando a intensidade
da radiacao incidente é suficientemente alta para mudar a resposfa do meio, com relagdo a
seu comportamento a baixas intensidades, surgem entao 0s efeitos nao lineares. Algumas
interacoes nao lineares surgem do movimento de cargas elétricas em resposta a excitagao do
meio por campos fortes. Na maioria dos materiais, os elétrons e ions estao sujeitos a pogos de
potencial que podem ser considerados harmoénicos se estas cargas se deslocam muito pouco
de sua posi¢ao de equilibrio, ou nao harmonicos se o deslocamento em torno da posicao
de equilibrio é grande. Se a intensidade do campo de radiagiao é baixa o elétron ou ion
ird se movimentar na parte harmodnica do poco de potencial e neste caso, as polarizagbes
assim induzidas oscilam com a mesma freqiéncia da onda incidente e a resposta do meio
é considerada linear. Quando a intensidade da radiacao é suficientemente alta para que as
cargas elétricas sejam conduzidas até a parte nao harménica do pogo de potencial, a presenca
de termos adiciona.ig na fungio energia potencial induz polarizacoes que podem depender de
poténcias de ordens superior & de primeira ordem nos campos incidentes.

As propriedades 6pticas de um material sdo descritas no limite de campo fraco e
portanto, sio consideradas como propriedades intrinsicas do heio. Contudo, quando o
campo 6ptico é bastante forte, ele pode mudar determinadas caracteristicas do meio que
por sua vez afetam a prépria onda, resultando entao numa resposta nao linear do meio. Um

exemplo deste tipo de resposta € a mudanca no indice de refracio do meio induzida pela luz

(efeito Kerr).

I1.3 - DESCRICAO DA NAO LINEARIDADE

Como é bem conhecido, a propagagio de uma onda eletromagnética num determinado

meio é descrita pelas equagbes de Maxwell, onde estio incluidos os efeitos das polarizacoes
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e magnetizagoes induzidas no meio e naturalmente a dependéncia destas polarizagoes e
magnetizagdes com o préprio campo eletromagnético. Estas relagbes sio denominadas de

relacdes constitutivas. Das equacdes de Maxwell resulta entao

OPE(F,t) _ 4w B*P(F)1) Lo
2 o at

V2E(7,1) — pot [V M (7 1)) (1)

onde E(i", t) é o vetor campo elétrico da onda incidente no meio, P, (7,t) é a polarizagio
elétrica generalizada (incluindo nao somente a contribui¢do do tipo dipolo elétrico como
contribuigdes de multipolos), M, (7,t) é a magnetizacdo do meio, yo é a permeabilidade
magnética do meio e € é a permissividade dielétrica do meio. Neste trabalho, vamos
considerar o meio como sendo ndo magnético (¢ = po), de modo que a contribuigio magnética
é nula.

O problema da propagacio de uma onda num meio qualquer é completamente
especificado quando a relagdo constitutiva entre a polarizagio e o campo elétrico da onda
é conhecida. Em geral, esta relacio é muito complica.da;torna.ndo o problema de dificil
solucdo. Entretanto, um conjunto de suposi¢bes permite que para varias situacgoes fisicas
a polarizagdo induzida no meio, seja escrita na forma de uma série de poténcias do campo

_ elétrico da luz incidente

P= EoX(I)E + €0X(2)E2 + on(a)Ea +... (2)

+e0QMVE + eoQPVE? + . ..

Este tipo de expressio é valida quando os campos Opticos sio pouco intensos
comparados aos campos que aprisionam as cargas ao meio e quando os coeficientes da
expansao independem, num amplo intervalo, das frequéncias dos campos incidentes e das

frequéncias das ondas geradas. Quando a primeira destas condigdes nao é satisfeita, como no



caso de radiagao muito intensa, a série de poténcias nao converge e se faz necessario usar todos
os termos da expansdo. Quando a segunda condigao nao é satisfeita, geralmente para os casos
ressonantes, cada termo da expansio envolve produtos convolutivos dos campos incidentes.
Os coeficientes da expansio da polarizacio, x{™, sio denominados de susceptibilidade de
n-ésima ordem e cuja origem reside nas interagdes do tipo dipolo elétrico, enquanto Q™)
representa a contribuigdo a susceptibilidade das interagbes quadrupolares. Para a maioria
das interagbes nao lineares as interagbes do tipo dipolo elétrico sio dominantes, uma vez
que o comprimento de onda da radiagao ¢ muito maior do que o deslocamento da carga em
torno de sua posicdo de equilibrio. Em algumas situagGes, as susceptibilidades origindrias
das interagdes quadrupolares podem fornecer uma contribuigio significante como ocorre por
exemplo na geracao de segundo harménico em meios que possuem simetria de inversao.

A susceptibilidade nao linear tem um carater tensorial e como tal relacionam as
componentes da polarizagdo ndo linear as componentes dos campos. Por exemplo, a

polarizagao de segunda ordem € dada por

F, = 6ox§_?2EjEk,
onde os indices i, j, k representam as coordenadas espaciais z,y e z. Os tensores x(™ guardam

em si as propriedades de simetria do meio embora, na suposigao de que o meio seja isotrépico

a susceptibilidade x{™ é tratada como uma quantidade escalar.
I1.4 - CALCULO DOS CAMPOS

A fim de calcular os campos envolvidos no processo de interagio vamos supor que o

campo elétrico seja descrito por uma onda plana



E(z,1) =% [e(z,t)e‘(k““’t) + c.c] , (3)

onde €(z,t) é a amplitude da onda que se propaga ao longo da diregéo z, com uma freqiiéncia
w e um vetor de onda k = 2rn/), onde A é o comprimento de onda no vacuo e n € o indice de
refracao linear do meio, enquanto c.c representa o complexo conjugado. Varios efeitos nio
lineares envolvem a interagao de dois ou mais campos de comprimento de ondas diferentes,

desta forma o campo total no meio é escrito como

E(z,t) = % > [ec(z t)eitee—wrd 4 . @)

o indice de soma £ é estendido a todos os campos no problema, inclusive aqueles gerado no
processo de interagao.

A polarizacio nao linear é escrita como sendo

P(z, t) — % E [P[(Z, t)ei(kzz-—wzt) + c.c] , (5)
Z .

onde P(z,t) é a amplitude da polarizagio nao linear com freqiéncia w. A polarizagio
nao linear é determinada por meio de uma combinacdo apropriada entre os campos € a
susceptibilidade nao linear de acordo com a expansao dada em (2). A polarizacao atua como
um termo de fonte para um determinado campo que ira con;eqﬁentemente oscilar na mesma
freqiiéncia que ela. O vetor de onda da polarizacao nao linear k,, geralmente, é diferente do
vetor de onda do campo correspondente. Esta diferenga tem um papel relevante na eficiéncia
do efeito nao linear.

As amplitudes das varias ondas podem ser calculadas a partir das Eqgs. (1) e (2),
usando os campos e polarizacies dados nas Egs. (4) e (5). Na obtencido das equagdes para

as amplitudes, uma suposigio que simplifica bastante o problema considera que o envelope
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do campo ¢/(z,t) varia suavemente no tempo e no espaco, comparado a freqiéncia e ao
comprimento de onda da radiacao. Esta aproximagido permite que sejamn desprezadas as
derivadas de segunda ordem da amplitude do campo com relagao as varidveis z e t. Quando
esta aproximacao é feita a equagao diferencial de segunda ordem (1), reduz-se a uma equagao

mais simples de primeira ordem

o
sz[a—q + (ng/c) — = —powi Pe —ilkez (6)

onde a amplitude E, pode se referir tanto a amplitude de um dos campos incidentes ou
a amplitude de um dos campos gerados na interagao, Ak, é o vetor da defasagem entre o
campo e a polarizagdo (“phase mismatch”), isto é, entre o £-ésimo campo e a polarizacao

que o governa. A defasagem Ak, = — ky(polarizacio)- O efeito nao linear em estudo

l(ca.mpo)
tem sua eficiéncia maxima quando Ak, = 0. O conjunto das Egs. (6), juntamente com a

Eq. (2) € usé,da para calcular os campos na maioria dos processos nio lineares.
II.5 - PROCESSOS NAO LINEARES ESPECIFICOS

O termo em x(® na Eq. (2) é responsavel pelos efeitos de segunda ordem Que também
sao chamados de mistura de trés ondas. Devido a restrigoes quanto a simetria do meio, as
susceptibilidades de ordem par, originarias de interagbes dipolares, se anulam em meios
que possuem simetria de inversdo. Desta forma, os processos de interagées nao lineares de
segunda ordem sao comumente observados em materiais que nao apresentam este tipo de

simetria. Alguns dos efeitos de segunda ordem sao
e Geracio de Segundo Harménico - x(?(2w;w;w)
o Mistura Paramétrica - x(®(w; % wq;w;, 2ws)
e Retificacio Optica - x®(0;w, —w)
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Na geracio de segundo harmoénico e mistura paramétrica, a eficiéencia da conversao
(qudo eficiente a nova polarizagdo irradia) é determinada pelas condigdes de casamento de
fase (“phase-matching”). O processo é eficiente quando a nova polarizagao é modulada em
freqiiéncia apropriada (satisfaz a conservagdo de energia) e além disso tem vetor de onda
apropriado satisfazendo a conservagio de momento.

Os efeitos de terceira ordem, cuja polarizagio é proporcional do termo de x® na
Eq. (2), ndo apresentam restrigdes quanto a simetria do meio. Podemos afirmar, portanto,
que os efeitos nao lineares podem ser observados em meios que apresentam qualquer tipo de
simetria. No entanto, estes efeitos sao mais estudados em materiais que apresentam simetria

de inversao uma vez que nestes meios, os efeitos de terceira ordem siao os de ordem mais

baixa. Alguns desses efeitos sao:

e Mistura Degenerada de quatro Ondas - Rex®(w;w,w, —w)
e Mistura nio Degenerada de quatro Ondas - x®(w; +w, £ W3; Wy, Wa, Fws3)

e Espalhamento Raman - x®(w + Q;w, —w,w + N)

Nos capitulos a seguir, trataremos de um dos mais conhecidos efeitos de terceira

ordem, o processo de Mistura de duas Ondas num meio tipo Kerr.

~
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III - TRATAMENTO CONVENCIONAL DA M20

II1.1 - INTRODUGAO

Na investigacdo das propriedades nao lineares de meios que possuem indice de
refragio linearmente dependente da intensidade (meios tipo Kerr), a técnica da M20 tem
sido amplamente utilizada em virtude da mesma ser de facil formulacdo matematica [1] e de
baixo custo operacional, pois nio é necessirio um aparato experimental sofisticado para sua
realizacao [2]. Além disso, esta técnica permite a obtencao de varias informagoes importantes
acerca das propriedades épticas do meio, partes real e imaginaria do indice de refracao nao
linear, intensidade de saturacido do meio e o tempo de resposta do meio.

A M20, mostrada esquematicamente na Fig. 3.1, consiste basicamente na
superposicao de dois feixes de luz coerente num meio n3o linear. A interferéncia dos dois
feixes produz uma modulagdo da susceptibilidade do meio, originando desta forma uma grade
de populagao a partir da qual o fenémeno da auto-difracio pode ocorrer [3]. O processo
de interacio das duas ondas através desta grade, resulta num processo de transferéncia
de energia a&sde que exista uma defasagem entre a grade de populagio e o padrio de
interferéncia que a originou [4]. Com excegdo dos materiais fotorefrativos, onde existe uma
defasagem natural entre estes padroes [5], a grade de populagio e o padrao de interferéncia,
geralmente estao em fase e desta forma nao ha transferéncia de energia. Entretanto, a
defasagem entre esses padrdes pode ser introduzida de diversas maneiras: mistura nao
degenerada de duas ondas, onde a nao degenerescéncia entre os feixes é introduzida via
efeito Doppler, por meio de um PZT [6] montado no espelho que ird refletir um dos feixes,
por exemplo o feixe de prova; pela movimentacdo do préprio meio [7]; ou ainda, como no

caso dos materiais semicondutores aonde se faz uso da forca de Lorentz [8].
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II1.2 - FORMACAO DA REDE

Num meio tipo Kerr, estas duas ondas geram um padrao de interferéncia que pode
ser estacionario ou nio, dependendo se as freqiiéncias dos campos sao iguais ou diferentes
entre si. O padrdo de interferéncia é descrito pela média temporal do campo de radiagao
dentro do meio (E?), onde E é o campo elétrico total, E = E; + E;, e a média é tomada

num intervalo de tempo T que corresponde a varios periodos épticos, ou seja, wT >> 1.

J X

| Es( W -—;0.),_!_

B g ) E,{ w+n)

| 'E,(w+2n)

o L @z

Fig. 3.1. Geometria da mistura de duas ondas. A freqiiéncia do feixe de bombeamento,

~

feixe 1, éw, enquanto a freqiiéncia do feixe de prova é w+S2, onde ) << w é um deslocamento
na freqiiéncia do feixe de prova, introduzido de modo a induzir uma defasagem adicional entre

o padrao de interferéncia e a grade de populagdo. Os feixes 3 e 4 sdo os feixes difratados

pela grade de populagao.

Supondo, por uma questao de simplicidade, que as duas ondas sdo planas e com a mesma

polarizagao, os campos elétricos sdo escritos como

Ej(7,t) = SEj(7ityexp [i(wit — k;.7)] + e, §=1,2 (3.1)
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onde EJ(F’, t), representa a amplitude complexa do campo eletromagnético, w; e k; sao,
respectivamente, a freqiiéncia e o vetor de onda, enquanto que, c.c. denota o complexo
conjugado de uma quantidade.

Como é bem conhecido, um meio tipo Kerr possui o indice de refracao dependente

da intensidade dos campos que incidem sobre ele, i.€.,

n=1"n, + TI2I, (3.2)

onde, géra.lmente, n, é uma quantidade complexa e por questio de mera concordancia com
os resultados apresentados por I. McMichael et al [9], vamos adotar ny = n, —ing. O
valor da mudanca induzida no indice de refragio do meio, em regime estacionério, pode ser
deduzido a partir de um tratamento que considera o tempo de resposta do meio finito frente
a ‘velocida,de de deslocamento do padrao de interferéncia [4]. A mudancga induzida no indice
de refracio obedece a equacgao de relaxagio de Debye [10]

dn NL
dt

T

+ nn, = fia(E*(t)), (3.3)

com T representando o tempo de relaxagio da grade. A equagio acima, tem como solugio

g = ngl = ET% (B ) exp (¢ —1)/7] d,, - (3.4)

-0

onde 5, é o valor da mudanca do indice de refracdo para o caso degenerado.

Substituindo E = E; + F,, na Eq.(2.4) e realizando a integracdo obtemos a seguinte

expressido para a componente nao linear do indice de refragao:

T E.E* ) -
nNL = L’}z_z'_’_‘z_) [|E‘1|2 + |E)* + (ﬁ- exp[i(Qt — K.7)] + c.c.)] , (3.5)
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onde A = 7 = (w, —w,)T € o0 produto da diferenca de fregiiéncia entre os feixes, e o tempo
de resposta do méio (“detuning”) e K = k1 —k; é o vetor da grade. Os dois primeiros termos
da expressao acima, representam uma mudanga dc no indice de refragio, enquanto os termos
entre parenteses, mais conhecidos na literatura como termos holograficos, representam uma

grade viajante que estd fora de fase quando comparada com o padrao de interferéncia. Das

expressoes (3.5) e (3.2), temos a seguinte relagéo

maexp(i) = ia/(1 +iA), (3.6)

onde a fase 1 indica o grau de defasagem da grade de populagdao com relagio ao padrio de

interferéncia. De modo geral n; e ¥ sao fungdes de  [11]. Da relacio (3.6) temos ainda

P =—tg~ ( d +TA ) : (3.7)

com r = fiy/f,. Note que esta defasagem esta relacionada ao movimento do padréé de
interferéncia relativo ao meio nao linear e ao fato da rede possuir uma parte absorptiva.
Conforme pudemos veriﬁca.r; a interagao dos dois feixes num meio nao linear acarreta
mudancas no indice de refracdo do meio, ou seja, hd uma modulagio desta grandeza.
Desta forma, podemos de antemao suspeitar que o holograma produzido no meid, uma
vez possuidor do espagamento e orientacao adequadas, difratard luz de um dos feixes sobre
o outro, 1.é., haverd um processo de transferéncia de energia entre os feixes. O processo
de transferéncia de energia, produzido por feixes interagentes num meio nao linear, tem
merecido uma atencao consideravel. Na literatura destaca-se o tratamento apresentado
por Y. Silberberg e Bar-Joseph [4], ou a sua extensio no sentido da inclusio dos efeitos
da absorgdo através da parte imagindria do indice de refragio nao linear [6] e finalmente,
aquele no qual P. Yeh [1] apresenta uma solugio exata para a mistura de duas ondas
num meio Kerr. Devemos salientar que as abordagens citadas anteriormente tratam com

hologramas dindmicos. Entretanto, A. Maruani [12], e em seguida T. H. Liu e I. C. Khoo
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[13], investigaram a amplificacdo do feixe de prova através da mistura degenerada de ondas

num meio Kerr.
II1.3 - EQUACOES BASICAS

Até agora consideramos apenas a interagio dos feixes no meio. Deste ponto em
diante, vamos estudar a evolugido dos campos através da equagio de onda. Em sua forma
usual a equacio de onda é uma equagio diferencial de segunda ordem. Contudo, é possivel
reduzi-la a uma equacio diferencial mais simples, de primeira ordem, usando a aproximacio
de que o campo eletromagnético possui a amplitude e a fase variando suavemente no tempo.
Assim, a equagao de onda é escrita como (em unidades CGS)

0 nod 127k
(E_ + _c—gi) E=-— nZ Pyy, (3.8)

onde F e Pyj, representam as componentes lentas do campo eletromagnético e da polarizacgao
nao limear, respectivamente.
As equagdes de onda para os campos que correspondem aos feixes de bombeamento

€ prova sao

-~

dE, _ u.a(n'2 - in;) 2 2 2 (1 —124A)

dz - 6.2.6089/2 IEII El + |E2| El + IE2| El (1 + Az) (3'9)
dE;  .w(ny, —iny) 9 2 o (1+14A) i

dz ' c.2.cos0/2 |Bal" Bz + | BsL Es + | B[ 1+ A2} (3.10)

onde supusemos que w; = wy; = w e que as amplitudes E; = E;() sdo apenas fungio de z, de
modo a podermos desprezar a derivada temporal em (3.8). Esta tltima suposicio é vilida

quando a variacio na amplitude dos campos € insignificante durante o intervalo de tempo
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T = fn/c (onde £ é o comprimento do meio e n o seu indice de refragao), que a luz gasta

para atravessar o meio. Além disso, usamos na obtengiao das equagoes acima a expressido, -

x® = ngny /27 como forma de relacionar a susceptibilidade de terceira ordem a componente
nao linear, n,, do indice de refragao.
As Egs. (3.9) e (3.10), quando colocadas em termos das intensidades dos feixes de

bombeamento e prova, resultam no seguinte par de equagdes acopladas (Apéndice A)

dl 4mn, ( A-r

= 14+ A2

T ) LI — al, = LI, — al;, (3.11)

dl, __4mn, (A—r

s = ,\cosa/2 1+ A2) IIIZ - 012 = ﬂIIIg - CYI2, (3.12)

onde

_ 4mn, A-r g V
p= Ncos©/2 (1+A2) e r=n,/n,. (3.13)

O parametro § é a constante de acoplamento entre as Eqgs. (3.11) e (3.12) e descreve o
acoplamento entre os dois feixes dentro do meio ndo linear. Como pode ser facilmente visto,
o segundo membro das Egs. (3.11) e (3.12) é composto de dois termos, onde o primeiro
termo em cada uma delas é responsavel pelo acoplamento entre os dois feixes, enquanto que
o tltimo termo, de origem fenomenoldgica, representa a absorc¢io linear do meio em funcao
do comprimento de onda.

As Egs. (3.11) e (3.12), foram obtidas d&spf&ando-se os dois primeiros termos das
Eqgs. (3.9) e (3.10), que sio responsaveis pelo fenémeno da auto-modulacio de fase e pela
mudanca dc do indice de refracdo, respectivamente. Embora tenhamos desprezado estes
termos por questao de mera concordancia com os resultados apresentados nas Ref. [1] e

Ref. [9], as-equagbes para as intensidades com sua inclusio ndo apresentam dificuldades

-
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maiores nas suas solugoes. Além disso, o resultado final possui o mesmo comportamento em
ambos os casos. No apéndice A apresentamos as solugoes da:e Egs. (3.11) e (3.12), bem como
as equagOes e respectivas solugdes para as fases ¢, e ¢, dos campos.

Para um feixe de bombeamento de intensidade I; interagindo com um feixe de prova

de intensidade I3, onde I, << I, a solugdo da Eq. (3.12) em 2 = L (L é o comprimento do

meio) é dada por:

A-r
(L, A) = I,(0) exp (7 - a) L, (3.14)

onde

.Y o 1—eol) ,

O parametro de ganho para o feixe de prova é definido como sendo:

_ . L(L,A) A +rA?
Fl ={n Iz(L,O) —’)’L( 1+A2 (3.16)

_Pa.ra r = 0, Iy é uma fungdo anti-simétrica em A e isto significa que o sinal obtido
da M20 terﬁ apenas contribui¢io de uma grade de fase (7; = 0). Uma grade de fase tem
origem na diferenca de polarizabilidade entre os estados fundamental e excitado dos ions.
No entanto, para r # 0 existe uma quebra de simetria da fun¢io I'; e desta forma, além da
grade de fase, temos também a presenga de uma grade de natureza absorptiva contribuindo
para o sinal da M20. Uma grade absortiva, resulta da diferenca de se¢io de choque entre os
estados fundamental e excitado dos ions. -

Um outro pérémetro muito importante, e préprio do material, é a intensidade de

saturacao I,. Para estudar o efeito da saturacdo que-ocorre quando a intensidade do feixe
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de bombeamento I,, se torna comparavel ou excede a intensidade de saturagao do meio, I,
McMichael et al [9], definiram o pardmetro de saturacao do ganho I'; como sendo:

L(L,A=1) I

LLA=-1) - Oy

onde foi suposto que, para valores de I; ~ I,, o indice de refracao nao linear, e por conseguinte
o ganho I'y, sao reduzidos por um fator 1/(1 + I;/1,)%. Neste ponto devemos salientar que
o parametro de ganho I'; é obtido de forma empirica, uma vez que este tratamento nio leva
em consideracao os efeitos de saturacio.

No capitulo seguinte sera desenvolvido um tratamento que leva em consideracao
a saturacgao.do indice de refracao nao linear, n,, e do tempo de vida 7, enquanto que o

coeficiente de absorgao, a e a expressio do parametro de saturagdo do ganho I'; serao

obtidos de forma’natural.
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IV - MISTURA DE DUAS ONDAS NAO DEGENERADAS EM
ABSORVEDORES SATURAVEIS

IV.1 - INTRODUCAO

A técnica da M20 fundamenta-se na troca de energia entre dois feixes de luz coerente
que se interceptam dentro de um meio nao linear. A transferéncia de energia entre os feixes
resulta da defasagem entre o padrdo de interferéncia formado pelos feixes e a grade de
populacdo produzida pela modulacao da susceptibilidade 6ptica do meio.

Do ponto de vista tedrico, o processo de M20 pode ser descrito por meio de uma
teoria de ondas acopladas onde um par de equagdes, acopladas através da susceptibilidade
nao linear do meio, possui solugdo exata conforme tratamento proposto por P. Yeh [1].
Além desta abordagem, existem outras formas alternativ:;s de tratar com o processo de
M20 como por exemplo aquela apresentada por Y. Silberberg e Bar-Joseph [2], ou a sua
extensdo considerada por M. Kramer e colaboradores [3], que leva em consideracao os efeitos
da absor¢cao. Entretanto, as abordagens acima citadas n3o descrevem de forma adequada
efeitos de saturagao tais como a saturagido do indice de refracio nao linear e a saturagao do
tempo de resposta do meio. Estes efeitos mudam de forma consideravel o comportamento
do parametro de ganho da M20. S6 recentemente, uma analise tedrica prol;osta por H. Zhou
et al [4], baseada num tratamento perturbativo, veio a considerar os efeitos da saturagio nos
processos de M20.

Neste capitulo apresentaremos uma descrigio tedrica [5], alternativa aquela
apresentada na Ref. [4], aonde consideramos a M20 como um caso particular do fenémeno
da auto-difragido [6) (difragio de ordem zero), numa gra;ie de populacio induzida pela
interferéncia dos campos incidentes no meio nao linear. Este tratamento, além de considerar

apropriadamente os efeitos de saturagao dos parametros relevantes no processo de M20,
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¢'tém de forma natural as contribuigdes da absorcio do estado fundamental e do estado

exwitado. Devido a este tratamento guardar uma semelhanca com aquele da Ref. {6}, faremos

v+ da notagao e sistema de unidades (SI) usados naquele trabalho.
IV.2 — A GRADE DE POPULACAO

Vamos considerar o campo total produzido pela superposi¢ao de duas ondas planas,
mor .crométicas, com amplitudes complexas Ef = |E¥|exp(i¢Z), freqiéncias w = w* e

direcdo de propagacio k = k3

Eo = Ef exp [i(F3 7 — wt + ¢3)] + Eg exp [i(k5 .7~ wt + 45)) . (4.1)

Na Eq. (4.1) consideramos, também, que as ondas™tém mesma polarizacio e que
interceptam, segundo um angulo 20, num meio nao linear isotrépico. No caso em que

+

as freqiéncias w™ sao diferentes, o padrao da interferéncia produzido pela superposiciao dos

campos Fig. 4.1, é um padrao viajante cuja expressao é dada por:

1
I (2,1) = eonc|Eol* = Io + hicos(Kz ~ 0t + Ag), (4.2)

onde @ = wt —w™, K = I?g“—ic'g e Ad = ¢f — ¢, a direcio z é definida pelo vetor da

grade K, €o € a permissividade dielétrica do vacuo,  é o indice de refragio linear do meio,

L=If+15, 1 =2/If1;, K =2/ \ e A = A\/23en®© é o periodo espacial da grade de
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interferéncia que se desloca com uma velocidade v = A(}/47sen®.

A
I AANNDA N —— e b ——t -~
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Fig. 4.1. (a) Grade produzida pela interferéncia de dois feixes laser com intensidades If,
I e vetores de onda k:,t, (b) Diagrama vetorial mostrando o vetor K, que define a direcio

do eixo x

Em 6ptica nao linear, a geracio de ondas que oscilam em novas diregdes e/ou novas
frequiéncias que nao aquelas das ondas incidentes é descrita mediante a polarizacao nao
linear do meio. Assim, a polarizacao nao linear do meio constituti um termo de fonte na
producido de ondas espalhadas, qualquer que seja a ordem do espalhamento. Porém, antes
de determinar a polarizacio se faz necessdrio descrever o ‘meio sobre o qual as ondas EF
incidem.

Vamos considerar o sistema atéomico cqnstitul'do de trés niveis, conforme Fig. 4.2,
onde a transferéncia de populacio do nivel 2 para o nivel 1 é extremamente rapida, com
eficiéncia quantica da ordem de 1. A resposta deste meio a uma excitagio monocromatica é

descrita por uma polarizagao do tipo

P= 60(7)2 - l)E + Eo(no)(o + nlxl)E = PL + PNL 7 (4.3&)
com -
Pp =¢eo(n* =1+ x0)E ’ (4.3.b)
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PNL = €on1(X1 - Xo)E, (4.3.C)

onde P; é a parte linear da polarizagdo ndo ressonante e Py; é a componente nao
linear. As quantidades noNp e n;Np, com ng + n; = 1, representam as populagoes dos
estados fundamental e excitado, respectivamente. Ny é o numero de atomos ou moléculas
absorvedoras por unidade de volume, enquanto xo(x;) representa a contribuicio para a
susceptibilidade total do meio, que seria obtida se todos estes atomos ou moléculas estivessem
no estado fundamental (excitado). A ndo linearidade do meio reside na diferenca de

susceptibilidade do estado fundamental e do estado excitado.
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Fig. 42. Diagrama de niveis de energia para um sistema de trés niveis. W, = taxa de

bombeamento, T, = tempo de vida do estado metaestével.

A populagdo do estado superior n,, estado metaestavel, pode ser obtida através da

equagdo de taxas para um sistema de trés niveis

dn, ny

o (= )W = 22, | (4.4

-~

‘onde T} é o tempo de relaxagio longitudinal, ou seja, o tempo de vida do estado excitado,

W,y = 0ol/hw é a taxa de bombeamento da populagao para o estado excitado, op =
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p2wT/heney é a segao de choque, p € o momento de dipolo elétrico e T, é o tempo
de relaxacdo transversal. A taxa de bombeamento W,, e proporcional a intensidade de
bombeamento I, que por sua vez é uma funcio de z e t e assim, a Eq. (4.4) transforma-se
numa equacgao diferencial linear de coeficientes nao constantes. Para resolver a Eq. (4.4),

vamos expandir n,(z,t) numa série de Fourier

1 & :
m(a,t) = ;g 3o AnemETAE), (4.5)

n=—0oo

onde Sp = Iy/Is é o parametro de saturagio e Is = hw/0oT; é a intensidade de saturagio
do meio. Ao expandirmos nj(z,t) numa série de Fourier, estamos considerando nio
harmonicidades da rede. Os termos nao harmoénicos da rede sao responsiveis pela difragao
de ordens superiores as dos feixes incidentes. Considerando I; << I, que é o caso no

experimento de M20, os coeficientes da expansao, A,, em regime estacionario, i.é., t >> T},

sio dados como a seguir .
Ao = So (4.6.a)
1 [ Si/2 b In] .. -1
Ag= (=1 (22 ) [0 (1~ i sign(n)mQT3] ,n # 0 (4.6.b)
1+ S :

com Sy = I /Is e Ty = T;/(1 + Sp). Maiores detalhes acerca da obtencio dos coeficientes

A, sao fornecidos no Apéndice B.

Portanto, uma vez conhecido o comportamento da grade de populagao, a polarizagao

nao linear Eq. (4.3), fica bem determinada.
IV.3 - EQUACOES BASICAS )

A propagacao de um campo eletromagnético num meio qualquer é descrita pela
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equagao de onda, onde devem ser incluidos os efeitos das polarizagbes induzidas e a
especificacdo da dependéncia destas polarizagées com os campos que estao presentes no

meio. A equacgio de onda para o campo elétrico total dentro do meio é escrita na forma

Y XnpAne™ KM B =, (4.7)

¢\’ o2 2
( ) VE+[17 x5 2

w

onde definimos x,, como sendo igual a diferenca de susceptibilidade entre os niveis excitado
e fundamental, i.é, x,,, = x1 — Xxo € usamos P, =¥ Pyny(nK,nl) como termo de fonte
na equacao de onda. No caso geral, x,, = x;u + ix:n é uma quantidade complexa onde a
parte real, x;v ,» contribui aos efeitos da dispersao e, a grade por ela formada é denominada
de grade de fase, enquanto a parte imaginaria, Xy, contribui para o coeficiente de absorcio
e a grade a qual ela origina é chamada de grade de absorgao ou grade absortiva.

Com a finalidade de resolver a equagao de onda acima, vamos fazer uso da abordagem

usada na Ref. [6], onde o campo elétrico é expandido numa-série de Fourier

E=Ey+6E = i [ et ll(n+1/2)Ko—(n+1)021] € e-i[(n+1/2)Kx-th]] e*Pnz. (4.8)

n=0

onde € sio as componentes lentas do campo elétrico e representam a amplitude da n-ésima
onda difratada. A medida que uma onda atravessa a grade de populacio, tanto a frente de
onda como a amplitude sao moduladas ao longo da direcio z e desta forma, poderiamos
ser levados a escrever o vetor de propagacao da n-ésima ordem difratada como sendo
kx = kf £ n(kd — k3) e assim teriamos k¥, = £(n+1/2)K e kf, = (wn/c)cosO. Contudo,

este vetor de propagagio ndo satisfaz a relagio de dispersio do meio (kZ,)2+(k%,)? = (wy/c)?.

Z

Por esta razdo, vamos definir o vetor de propagac¢io S, = (wn/ c)\/ 1—(2n+ 1)%sen?0 de
modo que a relagio de dispersao (kE,)? + B2 = (wn/c)? é agora automaticamente satisfeita.
Substituindo a expressao para o campo elétrico dada por (4.8), na equagio de onda

(4.7) e considerando Aex /8z = Jet [0y = 0 e Bt [0z << Bn.eE, a equagio que descreve a
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evolugio espacial da componente lenta, €X(z), do campo elétrico torna-se

2 . - . .
2% (_:.) co 0 ﬂn [d_;;;_et[(n+1/2)Kz-—(n+l)ﬂt] + i;_:_e—a[(n+1/2)l(z-—nﬂt]] e:ﬁ,.z

="

-

-7 (X° + 35 Liemoo XNLAtC“(kx_mJ'Ad’)) 3o [(e:, eil(n' +1/2)Kz—(n"+1)021] 4

+e, e-i[(n'+1/2)K=—n'ml) efﬁ"'z] . (4.9)

Os termos proporcionais a A, sao responsaveis pelo espalhamento direto na grade nao

harmoénica. A interacao entre as diversas ordens geradas pela difracio na grade de populagio

e as ondas incidentes (feixes de bombeamento e prova), introduzem uma modulagéo adicional

na grade de populacio [6] e se estes termos fossem considerados neste tratamento a solucao

da Eq. (4.4) nao seria tdo simples como aquela que foi obtida. De qualquer forma,

estas contribuicbes tornam-se importantes apenas para valores de intensidades acima da

intensidade de saturagio, de modo que justifica-se té-los negligenciados. Considerando, a

partir da Eq. (4.9), os termos com a mesma dependéncia em z e t, obtém-se o seguinte par

-

de equagGes acopladas.

- =55 \z A + —i(f-n)a¢
dz 2Bn ( ) .{XOC“ + 145, Z:O [(XNL £-n€t € +

-

FXNLAeynsr €7 €CHTHNAY) (ilPebude] | : (4.10.a)
= = (2) . l_§ + ,=i(l+n+1)

“n _ _* (¥ . temsinae

dz ~ 2B, (C) {Xofn + 1+ So,=20 [(XNLAl+n+1€z € +

+XN; A[_,,Cl_ei(l—-n)Ad’) ei(ﬂt—ﬁn)z] } ’ (4.10.5)

onde usamos A_, = Aj.
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As Eqgs. (4.10.a-b) podem ser resolvidas, em principio, para qualquer ordem dos
feixes difratados. A vantagem deste tratamento sobre aquele apresentado na Ref. [1], reside

na linearidade das nossas equagdes em contraposigao aquelas apresentadas la.

IV.4 — A M20 COMO UM CASO PARTICULAR DA AUTO-
DIFRACAO

Nesta secao, vamos considerar a M20 nao degeneradas, onde apenas os feixes €}
(feixe de bombeamento) e €5 (feixe de prova), em (4.10.a-b), sdo importantes. Termos de
ordem superior n3o sio considerados e assim, o processo de M20, torna-se um caso particular

da auto-difragao - difracio de ordem zero. Desta forma, as Eqgs. (4.10.a-b) tornam-se

dea- _ T fw\? XNLAO) + XNLA; _ :'A¢}
dz ~ 2B (C) {(XO+I+SO ©+ 1-{-,5'06"e ’ (4.11.a)
deg _ t (w {XNLAl + il ( XNLAO) _}
dz 2B, (c) 1+8,7°°€ t Xt 1+S./%°J" (4.11.b)

-

Observe que as amplitudes e s3o proporcionais a et , respectivamente e assim,
a dependéncia das Egs. (4.11.a-b) com esta fase é cancelada. Definindo 7 = 3}-(2)? e

lembrando que Ag = A}, as solugoes das Egs. (4.11.a-b) sdo escritas como a seguir

€ (2) = €5 (0) exp {w (Xo + >1<?33) z} ﬁ (4.12.)
& (2) = & (0) {1 + iy ()fhfgj)lggg; IZ} exp [i'r' (Xo + ’1‘”_':2:’) ] (4.12.b)
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a solugao (4.12.a) é obtida desprezando-se a contribui¢io do termo proporcional a €¢; na
Eq. (4.11.a). A intensidade do feixe de prova, apds este atravessar a amostra, de espessura

L, é dada por

-

I(z=L)= %60176!66(13)!2 = I3 (0)e™>es1E {1 +9L ( 2ot ) + (25)2 ( L+r )} :

1+A? 2 /) \1+A?
(4.13)
onde
9= )\ci:(’;gg-i{lgo)” (4.14)
€
Cess = ‘;/:o;? (1 + °"5°), (4.15)

')

com A = QT = QN/(I + So), ng = ny +iny = ny(l +ir) e r = ny/n,. Na
obtengio da intensidade do feixe de prova I3 (L), Eq. (4.13), usamos a = (wn/c)x, €
a = (wn/c)x; como definicdes para os coeficientes de absorcao do estado fundamental e -
do estado excitado, respectivamehte. Além disso, usamos as definigdes das quantidades 7,
Po, Ao € A, anteriormente declaradas, bem como fizemos uso da relagio xnz = 27n, entre
a susceptibilidade e o indice de refracao nao linear.

Note que a Eq. (4.15), prediz um aumento da absorcio do estado excitado
proporcional a intensidade do feixe de bombeamento I e atinge a saturacio para valores da
intensidade I§ préximos da intensidade de saturacio Is em conformidade com os resultados
experimentais apresentados por Andrews e colaboradores [7]. Embora, tenhamos usado n,
como sendo independente da intensidade, para fins de éompa;agéo com os valores encontrados

na literatura vamos definir nyp = np/Is.
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Na Ref. [5], fizemos a aproximagao 14z ~ e” na Eq. (4.12.b) e desta forma perdemos

a informagao da dependéncia do parametro r com a intensidade do feixe de bombeamento.

Neste ponto, vamos definir o parametro de ganho do feixe de prova como sendo

reff—~4
I (L,A) 1+9L (%557)
N(A)=tn | 222 ) =4 : 4.16
1(8) = én (I;(L,O)) "( T+ gLruyy (416)
onde )
L
Teff = =T+ %—(1 +r%). (4.17)

No caso em que a constante do acoplamento, g, assume valores pequenos pelo fato
do meio ser opticamente fino, ou porque estamos trabalhando com valores da intensidade de
bombeamento bem abaixo da intensidade de saturagao, i. é., I§ << Is, podemos reescrever
a expressao (4.16) como sendo

Ty(A) = én (%((—LL—%l) = gL (_A_l‘_f_g;}f) , | (4.18)

de modo a recuperarmos a forma funcional da expressio do parametro de ganho apresentando
por I. McMichael et al [8]. Para r = 0, I; em funcdo de A é uma curva anti-simétrica
enquanto que para r # 0, existe uma assimetria que deve ser interpretada como proveniente
da presenga de uma grade de natureza absortiva contribuindo para o parametro de ganho
I;.

A fim de descrever o efeito da saturagio da absorgdo e consequentemente a saturacao
do ganho, vamos definir um outro parametro de ganho

_, (I(L,+4) __47m;0L( 2A ) I ( 2A )
F2(A) = tn (I;,‘(L,—A))_ ros@ \T+a2) T+ 5oy S\igas) 419
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Neste ponto gostariamos de ressaltar alguns aspectos importantes nas expressoes
(4.18) e (4.19), a saber: (i) a expressio (4.18) exibe a depen(iéncia correta com o
parametro de saturacdo do ganho, Sp, que estd contido na constante de acoplamento g;
(i) em conseqiiéncia do item acima o parametro de ganho I';, Eq. (4.10), pode ser obtido
naturalmente ao contrario do que ocorre no tratamento usual da M20; (iit) a expressao do
ganho I'y, Eq. (4.18), depende do parametro r,;; (sem similar na literatura), que por sua vez
é uma func¢io da intensidade. Esta dependéncia com a intensidade torna-se mais marcante a
medida que o terceiro termo em (4.13) venha a ser comparavel aqueles que o antecedem; (iv)
a expressao (4.18) prediz a saturacdo da curva de ganho, i. é., para intensidades Ij << I
o parametro de ganho varia linearmente com a intensidade I e para intensidades I} > I,
o ganho diminui com o valor de I e (v) uma vez que T, \;axia com intensidade, o pico da

curva de ganho I'; ( que ocorre em |+ A| =1 ) também varia com a intensidade do feixe de

bombeamento.
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V - DESCRICAO DO EXPERIMENTO DE M20 E
PROPRIEDADES DAS AMOSTRAS

V.1 - INTRODUCAO

A técnica de M20 tem sido amplamente utilizada no estudo de propriedades
opticamente nao lineares dos mais diversos meios: (i) meios fotorefrativos [1], (i) meios
semicondutores [2] e mais recentemente em (iii) absorvedores saturaveis [3-6]. Uma das
vantagens no uso da técnica de M20, reside no seu baixo custo operacional em virtude do
reduzido nimero de componentes e equipamentos para sua realizacio, conforme mostraremos
na secao seguinte. Qutra vantagem da técnica de M20 é a de que o sinal a ser analisado,
o préprio feixe de prova transmitido através do meio, satisfaz automaticamente a condigao

de Bragg, enquanto, por exemplo, na Mistura de Quatro Ondas o sinal observado resultante

-

do espalhamento do feixe de prova na grade populacao, necessita satisfazer a condigao do .

espalhamento de Bragg (condigdo de casamento de fase) [7].
Neste capitulo faremos uma descrigao do aparato experimental usado no processo de
M20, onde ressaltamos alguns pontos cuja observagio durante a montagem do experimento
e aquisigdo do sinal de M20, tem um papel relevante na confiabilidade dos resultados obtidos
com esta técnica interferométrica. Apresentaremos também, a estrutura cristalina e algumas
caracteristicas espectroscépicas das amostras (rubi, alexandrita e GdA20; : Cr3t) utilizadas

como meio nao linear nas medidas de M20.

V.2 - DESCRICAO DA MONTAGEM EXPERIMENTAL

A Fig. 5.1 é uma representagio esquematica de nosso aparato experimental. O

experimento consiste na superposigio de dois feixes de luz coerente (feixe de bombeamento
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e feixe de prova) num meio ndo linear. Os feixes sdo provenientes de um laser de Argonio
com etalon, operando em 514.5 nm. O uso do etalon deve-se & finalidade de garantir a
operacio do laser em regime mono-modo. Além disso, o feixe de laser antes de ir para o
sistema passa através de um filtro espacial a fim de eliminar possiveis distorgoes e acentuar
a natureza gaussiana de seu perfil. Na entrada do sistema, conforme Fig. 5.1, uma lamina
de vidro comum, de boa qualidade éptica, atua como um divisor de feixes (B.S.) separando
o feixe laser em dois. O feixe de prova € atenuado por meio de um conjunto de filtros, de
modo que a relacdo de intensidades entre os feixes de bombeamento e de prova é mantida
em aproximadamente 100:1. Apds a passagem através de uma lente, L, com distancia focal
f = 0.6m, os feixes sao focalizados produzindo uma mancha focal cujo didmetro, medido
com um “pin-hole”, é de 260 um. O angulo de cerca de 2° entre os feixes origina uma grade

de espagamento A ~ 15um no interior do meio

BS
Ar*'LASERL—ﬂ—e—\ — M .

" FE L

FD

PZT >

mmi

@ o

Fig. 5.1.  Representac¢do esquematica da montagem experimental usada na M20. FE é um

filtro espacial, BS é uma lamina de vidro comum (divisor de feixe); F' conjunto de filtros, L
lente de distancia focal f ~ 0.6m; M; 23 sdo espelhos de R ~ 100% com M3 montado sobre

um transdutor piezoelétrico (PZT); F'D é um fotodetetor de silicio, M é um multimetro, G
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é um gerador de fung¢bes com saida amplificada e O é um osciloscépio usado na monitoragao

do sinal de M20.

A nio degenerescéncia entre os feixes é introduzida via efeito Doppler, através do
deslocamento em freqiiéncia do feixe de prova, a partir de uma ceramica piezoelétrica (PZT)
montada no espelho M; e excitada pelo gerador de sinal G, conforme Fig. 5.1. A amplitude do
deslocamento do espelho M3 é fixada em A/2 de modo a produzir uma diferenca de frequaéncia
entre os feixes igual a frequéncia da rampa usada na excitagido do PZT. Para determinar a
tensao que, uma vez aplicada ao PZT, produziria o deslocamento correto fizemos uso de um

-

interferometro de Michelson cujo sinal de saida tinha as caracteristicas mostradas na figura

abaixo.

Fig. 5.2. Sinal de saida do interferémetro de Michelson, quando uma rampa de tensao
varidvel é aplicada sobre o PZT. A forma senoidal garante o valor da tensiao que faz o espelho
deslocar-se de A[2 e a linearidade no deslocamento do espelho. As curvas (a), (b) e (c) tém

frequéncias de 200, 100 e 50 Hz, respectivamente.

A uniformidade no deslocamento do espelho é de fundamental importancia na
variagao da frequiéncia do feixe de prova. De modo a garantir esta uniformidade e minimizar
os possiveis efeitos do retorno do PZT (“ﬁyba.ck”) [8], usamos na excitagao do PZT uma

rampa cujo tempo de descida é da ordem de 4% do tempo de subida. Também é necessario
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garantir uma boa estabilidade do aparato experimental a fim de evitar ressonancias no
espelho montado sobre o PZT e por conseguinte, a".introdugéo de erros sistematicos durante
a aquisicao do sinal da M20. A aquisigdo deste sinal, conforme estd mostrado na Fig. 5.1
é feita bloqueando-se o feixe de bombeamento transmitido, enquanto o feixe de prova é
detectado por um fotodiodo de silicio. Quando o PZT move-se para adiante, a frequéncia do
feixe de prova sofre um aumento. Assim, para um “detuning” definido como A = (w*—w™)r,
temos wt < w™ e portanto, A € negativo. No caso em que o PZT desloca o espelho M;
no sentido oposto ao descrito acima, a freqiiéncia do feixe de prova sofre uma diminuicio e
desta forma A é positivo.

Durante uma seqiiéncia de pulsos com o PZT sendo excitado por uma rampa positiva
(tensdo crescente sobre o PZT), temos A < 0 e assim, o.va.lor médio do sinal visto pelo
fotodetetor corresponde a intensidade I (L, —A), do feixe de prova transmitido através do
meio. Em seguida, invertendo a forma da rampa, i.é, excitando o PZT com uma rampa
negativa, temos A > 0 e portanto, a média do sinal agora visto pelo fotodetetor corresponde
3 intensidade I (L,+A) do feixe de prova. Antes de cada uma das seqiiéncias de pulsos
procedemos a medida do sinal I (L,A = 0), que corresponde ao caso degenerado, onde o
espelho montado sobre o PZT permanece fixo visto que, nesta situagio nio ha tensao sendo
aplicada ao PZT. Com estas informagdes podemos obter, separadamente, as contribuicdes
das grades de fase e absor¢ao. A contribui¢io de uma grade de fase no sinal da M20 é anti-
simétrica, com relagdo a A, enquanto a contribui¢cio absortiva € simétrica com respeito a A.
Subtraindo cada um dos valores de Iy (L, —A) do seu correspondente em +A (Io' (L, +A)) e
dividindo por 2, temos a contribuigao anti-simétrica em A (éra.de dispersiva). A contribuigao
simétrica em A (grade absortiva) é obtida tomando a soma de Iy (L,+A) e Ig(L,—A) e
dividindo por 2.

Vamos agora discutir alguns detalhes (alinhamento dos feixes no meio e maximizagao
do sinal), concernentes ao experimento da M20O. Nos materiais que utilizamos (cristais

dopados com cromo) é facil de verificar a superposi¢ao dos feixes, pois nesta situacdo
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o padrao dos campos a distancia (“far-field pattern”) apresenta o fenomeno da auto-
modulagéo transversal [9]. Entretanto, em alguns outros materiais como filmes de corantes
e vapor de sédio tivemos de usar um “pin-hole” para garantir a superposicao dos feixes.
A maximizagao do sinal da M20, numa poténcia qualquer do feixe de bombeamento, é
realizada excitando o PZT com uma onda triangular de freqiiéncia mais baixa do que aquela
em que A = (wr —w™)T; = 1 (condigdo de maxima transferéncia de energia) de modo a
permitir que a grade produzida no interior da amostra se desenvolva por completo. Portanto,
monitorando no osciloscopio o sinal do fotodetetor realizamos o alinhamento dos feixes no
meio nao linear até alcancarmos a maximizagao do sinal visto pelo fotodetetor. Quanto ao
sinal da M20 assim produzido, este deve apresentar uma forma retangular, Fig. 5.3, bem
definida. Esta forma do sinal somente é conseguida na situagao em que, a tensao aplicada
ao PZT é exatamente aquela que faz o espelho M3, Fig. 5.1, deslocar-se de A/2 e a amostra

necessariamente possua uma boa qualidade éptica e um excelente grau de polimento.

a

Fig. 5.3.  Fotografia da tela do osciloscépio onde o trago (a) representa o feixe de prova
transmitido, na auséncia do feixe de bombeamento; o traco (b) é o feixe de prova transmitido
na presenca do feixe de bombeamento; o trago (b) é o feixe de prova transmitido na presenca

do feixe de bombeamento. A curva (c) representa a onda usada na excitacao do PZT durante

o alinhamento do sinal da M20 e o trago (d) éo sinal da M20.
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V.3 - ESTRUTURA CRISTALINA E CARACTERISTICAS
ESPECTROSCOPICAS DAS AMOSTRAS

V.3.1 - RUBI (Al;03:Cr®t)

O rubi consiste de uma matriz de safira (Al;03), na~qua1 uma pequena percentagem
de jons Al*® sao substituidos por fons de Cr*. O ion Cr®* tem a mesma estrutura eletronica
do Ar e maié trés elétrons de valéncia na camada externa 3d. A substituicio do jon
AP pelo ion Cr3t, é feita pela adicio de pequenas quantidades de Cr;O; ao fundido de
alumina altamente pura. O cristal hospedeiro (Al,03) é uniaxial e possui uma célula unitaria

hexagonal, Fig. 5.4, cuja diagonal principal define um eixo de simetria chamado eixo-c.

o ai3euci?

O Oxigé&nio

Fig. 5.4. Estrutura cristalina da safira.

Os niveis de energia do Cr** sio bem conhecidos tanto para o ion livre [10], como
para o ion na matriz hospedeira [11,12]. O diagrama de nivies de energia do rubi, juntamente
com o espectro de absérgé.o sao apresentados na Fig. 5.5. O espectro de absor¢ao do rubi,
Fig. 5.5(a), na regido do visivel, consiste de duas bandas largas medindo cerca de 10004
de largura e vérios conjuntos de linhas. As bandas de absorcao 4T, e *T; estao localizadas
em torno de 18.000 cm™? e 25.000 cm™?, respectivamente. Na regido do ultra-violeta o rubi

tem uma banda de absorcao bastante larga situada em torno de 39.000 cm™! e além desta
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banda existe uma outra muito intensa em torno de 48.000 cm~!, denominada de banda de

transferéncia de carga (CT) [13].
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Fig. 5.5-(a).  Espectro de absorgao do rubi. A figura inserida é uma ampliagdo do espectro

de absorgao da regido onde estio localizadas as linhas R, e R, que correspondem em notagio

espectroscépica aos niveis E e 2A, cuja separacio em energia é de cerca de 29 cm™.

(b). Diagrama de niveis de energia do rubi. Figura obtida da Ref. [11]

No rubi, a inversao de populagio com respeito ao nivel 2E é obtida pelo bombeamento
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éptico dos fons Cr®t a partir do estado fundamental *A,, para as bandas *T; e *T}. O tempo
de relaxacdo da populagao nestas bandas é extremamente curto, aproximadamente 5x1073s e
portanto a eficiéncia quantica da transigio *T;,* Ty —2 E tem valor préximo de 1. Conforme

podemos verificar na insercio da Fig. 5.5(a) o nivel 2E é composto de dois niveis separados

de AE =~ 29cm™!.

V.3.2 — ALEXANDRITA (BeAl,04:Cr3t)

A matriz hospedeira, BeAl,04 (Chrysoberil), tem uma estrutura hexagonal
compacta, conforme mostra a Fig. 5.6. Os ions AI**, ocupam duas posigdes nio equivalentes
da rede, a saber: sitios com simetria tipo espelho que pertencem ao grupo de simetria pontual
C, e os sitios com simetria de inversio que pertencem ao grupo pontual C;. Os ions Cr3t
substituem os ions AI** na seguinte proporgio 78% dos ions Cr*3® ocupam os sitios com

simetria tipo espelho, enquanto o restante ocupa os chamados sitios de inversao [14].

Fig. 5.6.  Vista ao longo do eixo C da estrutura do Chrysoberil (figura retirada da Ref. [14],

M representa os planos da simetria tipo espelho.

A Fig. 5.7 mostra o espectro de absor¢io da alexandrita & temperatura ambiente. A
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principal caracteristica deste espectro ¢ dada pelos ions Cr*3 e consiste em duas bandas largas
cenf;adas em torno de 420 e 580 nm que correspondem as transigoes do estado fundamental
1A, para os estados ‘T e *T,, respectivamente. Além disso, ha também trés conjuntos
de linhas, bem estreitas, localizadas préximo de 680,650 e 470 nm e estao associadas as
transigdes ‘A, —? F (linhas R), *A; =2 T; (linhas S) e *A; —? T, (linhas B) [14]. Para a

alexandrita a separacdo em energia das linhas R é de aproximadamente 40 cm™.
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Fig. 5.7.  Espectro de absorgao da alexandrita & temperatura ambiente.

V.3.3 - ALUMINATO DE GADOLINIO DOPADO COM
CROMO (GdAlO;:Cr?+)

=~ O aluminato de gadolinio (GdAlQO3), pertence a classe de substincias cuja composigao
é do tipo ABX; que, em geral possuem uma estrutura cristalina do tipo perovskita. Na

sua forma ideal, a estrutura perovskita [15}, Fig. 5.8, consiste de cubos formados por trés
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elementos quimicos distintos (A, B e X), presentes na razao de 1:1:3. Os atomos A e B sao
cations e os atomos do tipo X sao anions. O cation do tipo A situa-se n; centro do cubo e os
cations do tipo B ocupam os vértices, enquanto que os anions X estao dispostos nos pontos
médios das 12 (doze) arestas do cubo, conforme é mostrado na Fig. 5.8(a). Os anions X,
mais préoximos de um determinado cation B, constituem os vértices de um octaedro formado
ao redor desse cation, conforme Fig. 5.8(b). Assim, podemos considerar também o modelo
no qual a unidade estrutural basica é formada pelos octaedros, ligados pelos vértices, em

torno do cition A, conforme Fig. 5.8(c).

Fig. 5.8. (a) célula da estrutura perovskita ideal. (b) representa¢ao do octaedro formado
pelos anions X em torno de um cétion B. (c) célula unitiria representada por oito octaedros,

unidos entre si pelos vértices, em torno do cition A. (As figuras 5.8, foram reproduzidas da

Ref. [15])

Muitos cristais, entre eles 0 GAA1O3, apresentam uma estrutura perovskita distorcida.
Esta distorcdo tem origem na relagao entre os rais i6nicos dos ions A e B, o raio iénico
do cdtion A é maior do que o raio i6nico do cition B, conforme estudos cristalograficos
empreendidos por Geller [16], em aluminatos de terras raras. -

Estudos espectroscépicos, na regiao do visivel, para o0 GdAl03:Cr*t foram realizados

inicdalmente por Murphy e Ohlman [17] e mais recentemente por Basso e colaboradores
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[18]. A distribuigio dos niveis de energia para o GdAlO3:Cr®+ ¢ basicamente igual aquela
apresentada pelo rubi, com excecido da banda de absor¢ip do ion Gd** cujo maximo de
absorgao situa-se em torno de 290 nm. As caracteristicas predominantes do espectro de
absorcio deste material sao fornecidas pelo ion Cr®*, de modo que este apresenta uma certa
semelhanca aqueles do rubi e da alexandrita. Conforme podemos observar o espectro de
absorcio GdA105:Cr3*, Fig. 5.9, mostra a presenca de duas bandas largas, 4T, e 4T}, situadas
em torno de 560 nm e 415 nm, respectivamente. Além destas bandas temos também em torno

de 700 nm a banda que corresponde a transicao *A; —2 T e as linhas R, que correspondem
ao nivel duplamente degenerado *E, situadas em torno de 723 nm. A separagao em energia

entre os niveis 24 e E (linhas R) é de aproximadamente AE = 18cm™1.
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Fig. 5.9.  Espectro de absor¢cao do GaAlO3:Cr** a temperatura ambiente.

44



V.4 —- REFERENCIAS

[1 ] P. Gunter e J. P. Huinard, eds. “Photorefractive materials and their applications I”,
vol. 61, Topics in Applied Physics, Springer-Verlag, Bérlim (1988)

[2 ] V. Vinetskii, N. Kukhtarev, S. Odulov e M. Soskin, Sov. Phys. Tech. Phys. 22, 729
(1977)

[3 ] W. R. Tompkin, R. W. Boyd, D. W. Hall e P. A. Tick, J. Opt. Soc. Am. B4, 1030
(1987)

_ [4 ] I. McMichael, P. Yeh e P. Beckwith, Opt. Lett. 13, 500 (1988)
[5 ] H. Zhou, X. Mi, Q. Jiang, R. Zhang e P. Ye, Opt. Commun. 74, 382 (1990)
[6 ] J. C. Penaforte, E. A. Gouveia e S. C. Zilio, Opt. Lett. 16, 452 (1991)
[7 ] A. Yariv e P. Yeh, “Optical Waves in Crystals”, John-Wiley & Sons, N. York (1984)
[81S. A. Boothroyd, J. Chrostowski e M. S. O’Sullivan, J. Opt. Soc. Am. B6, 766 (1989)
[9]T. Catunda e L. A. Cury, J. OPt. Soc. Am. B7, 1445 (1990)

[10 ] G. F. Imbush, “Luminescence of Inorganic Solids”, cap. 4, ed. por B. Di Bartolo,
Plenum Press, N. York (1978)

[11 ] Y. Tanabe e S. Sugano, J. Phys. Soc. Japan 9, 753 (1954)
[12 ] Y. Tanabe e S. Sugano, J. Phys. Soc. Japan 9, 766 (1954)

[13] G. Gliemann, “Ligand Field Concept”, Encyclopedia of Physical Science and
Technology, Vol. 7, Academic Press, London (1987)

[14 ] R. C. Powell, L. Xi, X. Gang, G. J. Quarles e J. C. Walling, Phys. Rev. B 32, 2788
(1985) -

[15 ] R. M. Hazen, Scientific American 52, junho (1988)

[16 ] S. Geller, J. Chem. Phys. 24, 1236 (1956)

45



(17 ] J. Murphy e R. C. Ohlmann, “Spectrum of Cr®* in GdAlQ;:Cr**” em: “Optical
Properties of Ions in Crystals”, Iterscience Publishers, John Wiley & Sons, N. York
(1967)

[18 ] H. C. Basso, “Propriedades Oticas dos ions isolados e dos pares de Cr® em
GdAlO3:Cr**”, dissertagio de mestrado apresentada ao Instituto de Fisica e Quimica

de Sao Carlos, USP, 1980

46



VI - RESULTADOS EXPERIMENTAIS

L

VI.1 - INTRODUCAO

Neste capitulo vamos apresentar e discutir os resultados obtidos com a técnica da
M20 para as amostras de rubi, alexandrita e GdAIO; : Cr®*. Embora a alexandrita
e principalmente o rubi constituam meios largamente estudados por diversas técnicas de
espectroscopia ndo linear [1-3], inclusive a M20 [4,5], o nosso interesse nesses meios foi
de nao somente reproduzir aqueles resultados encontrados na literatura, mas, também
entender alguns detalhes importantes que se fazem presentes durante a obtencao e anélise
dos resultados e que de alguma forma foram negligenciados ou ndo puderam ser obtidos
no tratamento convencional da M20. Por sua vez, o aluminato de gadolinio dopado com
cromo (GdAlQO3 : Cr3t), naturalmente tornou-se alvo maior de nossas investigagdes pelo
fato do mesmo apresentar um comportamento muito peculiar e bastante diferente daqueles

apresentados pelo rubi e alexandrita.

V1.2 - RESULTADOS DA M20O PARA O RUBI

Os resultados a seguir foram obtidos para uma amostra de rubi de espessura 0.57
cm e coeficiente de absor¢io a = 0.85cm™?, na linha 514,5 nm do laser de argénio. O
procedimento para obtengao dos pontos experimentais referentes ao parametro de ganho TI'y,
consiste em variar a freqiéncia da rampa usada na excitagcio do PZT e para cada freqiéncia
tomar os valores de Iy (L,+A), Ig(L,—A) e I5(L,0), valores médios da intensidade do
feixe de prova, com a intensidade do feixe de bombeamento mantida constante. Embora,
tenhamos realizado medidas do ganho Iy para varias intensidades do feixe de bombeamento

desde If = 0.1kW/cm? até I = 1.4TkW/cm?, na Flg 6.1, apresentamos apenas a curva do
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ganho T'; para o valor extremo do intervalo de intensidades acima mencionado. Conforme

pode ser verificado da Fig. 6.1 o valor méximo da transferéncia de energia entre os feixes

(I3 (L)/I5 (0)) é de cerca de 37%.

0.4
— n
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Fig. 6.1. Parametro de ganho T'y, em A = 514.5nm, versus diferenca de freqiiéncia
|wt — w™|/27 com a intensidade do feixe de bombeamento If = 1.4TkW/cm?. Os circulos
representam os pontos experimentais e a linha o ajuste tedrico obtido com a expresséao 4.16,

com r = 0.03, n, = 10~%cm?/kW e Is = 1.6kW/cm?. . _

Na Fig. 6.2 temos as curvas I} para intensidades do feixe de bombeamento de
If = 0.1kW/cm? e I} = 1.47kW/cm?, ambas normalizadas 4 unidade. A normalizagio
foi feita com o intuito de ressaltar que, conforme previsao tedrica realizada ao final do

capitulo IV, o pico de maximo da curva de ganho desloca-se em funcao da intensidade de
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bombeamento, uma vez que o tempo de resposta do meio é uma funcdo desta intensidade.
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Fig. 6.2. Parametro de ganho T';, normalizado, versus diferenca de freqiiéncia para
I = 0.1kW/cm? (linha continua) e I§ = 1.47kW/em? (linha tracejada). Os circulos
correspondem aos pontos experimentais enquanto as linhas sdo os ajustes tedricos Eq. (4.16)

onde r = 0.03, n, = 10-3cm?/kW e Is = 1.6kW/cm?.

-

A intensidade de saturacio do meio é obtida a partir do ajuste tedrico da
curva de ganho I3, (Eq. (4.19)), aos pontos experimentais que correspondem ao

tn(I5 (L,+A)/(I5 (L,~A)), quando | + A = |(w* —w™)T}| = 1, com T} = Ty/(1 + If /1)
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Na Fig. 6.3, temos o parametro do ganho I'; e o correspondente ajuste teorico.
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Fig. 6.3. Parametro de ganho T';, normalizado, em funcio da intensidade do feixe de

bombeamento. A linha continua representa o melhor ajuste tedrico, usando a Eq. (4.19),

com ny = 10"3ecm?/kW e Is = 1.6kW/cm?.

Neste ponto deve ser salientado que, usualmente, conforme resultados apresentados
na literatura, o procedimento usado na obtencdo dos pontos experimentais referente ao
parametro de ganho Ty, consiste em fixar uma fregiiéncia (aquela em que A = QT} = 1)
e entdo variar a intensidade do feixe de bombeamento. Entretanto, segundo resultados
apresentados na Fig. 6.2, a freqiéncia na qual o ganho é maximo varia de acordo com o
tempo de resposta do meio Tl' = T1/(1 + I§ /Is) que depende da intensidade do feixe de
bombeamento. A nido observagio de que o valor maximo do ganho I'; ocorre em frequéncias
diferentes p-ara, intensidades diferentes, certamente produzird resultados incorretos para
o valor da intensidade de saturacio do meio. Desta forma, acreditamos que, a ligeira
discrepincia entre valor da intensidade de saturagdo Is = 1.6kW/cm? por nés obtido e

aquele apresentado na Ref. [4] de 1.5kW/cm? , deve-se a nao observagio , por parte daqueles
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autores, da dependéncia da curva de ganho I'; com a freqiiéncia onde ocorre o maximo desse
parametro. “

Na Fig. 6.4, mostramos que os pontos experimentais da Ref. [4] para o ganho Ty,
podem ser ajustados com a nossa expressio tedrica (com Is = 1.6kW/cm?), Eq. (4.19),
quando usamos uma freqiiéncia proxima de 50 Hz. Esta frequéncia corresponde aquela em
que o ganho é maximo quando a intensidade do feixe de bombeamento é bem inferior a

intensidade de saturacao.
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Fig. 6.4. Parametro de ganho T'; versus intensidade do feixe de bombeamento, com e
Is = 1.6kW/cm? e f = 50Hz ( linha continua ), f = 100H z ( linha tracejada ) e f = 200Hz
( linha pontilhada ). Os pontos experimentais foram retirados da Ref. [4].

A medida da fluorescéncia do rubi, em 694 nm, em funcdo do tempo permitiu, através
da medida do tempo de resposta do meio, T}, a confirmagao do valof da intensidade de
saturacao. Para este proposito, o feixe laser foi modulado com o uso de um modulador
mecanico (;chopper”) e em seguida focalizado na amostra de rubi. O aumento da

fluorescéncia em fungao do tempo e da intensidade do feixe de bombeamento foi medido

logo apés a incidéncia da luz na amostra (quando da abertura do “chopper”). Os resultados
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estdo mostrados na Fig. 6.5, juntamente com os valores de T; obtidos a partir da M20.

T/ (ms)

1.6 1 ]
0.0 0.6 1.2 1.8
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Fig. 6.5. Tempo de relaxagio efetivo T, versus intensidade. Os circulos escuros (claros)
sio os valores de T, obtidos a partir da M20 (fluorescéncia). A linha representa o ajuste

tedrico usando Ty = Ty/(1 + I/Is) com T, = 3.4ms e Is = 1.6kW/cm?.

No quadro a seguir, apresentamos os parimetros relevantes para a amostra de rubi usada

neste experimento obtidos via M20 e alguns desses resultados ja reportados na literatura

L | Ti(ms) | Is(kW/em?) | n; x 10=3(cm?/kW) | ny x 1075 (cm?/kW) [ ¢ |
Rubi (M20) 3.4 1.6 1.0 0.03 0.03
* 3.4 1.5 1.25 T -—

* Estes valores foram retirados das Refs. 3,4 e 5.

VI.3 - RESULTADOS DA M20 PARA ALEXANDRITA

Os resultados da M20 em alexandrita foram obtidos com uma amostra de espessura
0.25 cm e coeficiente de absorgio, em 514.5 nm, a = 1.45 cm™!. O procedimento ﬁsado

na obtenc¢ao na curva experimentais do parametro de ganho I'; e do parametro de ganho
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na saturacido I'; ja foi descrito anteriormente e portanto, nao vamos aqui repeti-lo. Nas

Fig 6.6, apresentamos duas curvas experimentais do ganho I'; bem como os ajustes tedricos

realizados com a expressao dada em (4.16).
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Fig. 6.6. Parametro de ganho I'y versus diferenca de freqiéncia. Os circulos fepresenta.m
o.; pontos experimentais e a linha o ajuste tedrico, obtido usando a expressao 4.16, com
r=0.12, ny = 5.9 x 10-5cm?/kW, Is = 0.7kW/cm? e T) = 45ms. Na figura em (a), temos

o ganho Ty com a intensidade do feixe de bombeamento I§ = 0.2kW/cm? e o parimetro
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res; = 0.08 em (b) temos a curva de ganho Ty para If = 0.4kW/cm\2 ery s~ 0.08.

Neste ponto faz-ée necessario ressaltar que, ao contrario do rubi a curva de ganho I'y
na alexandrita apresenta uma assimetria maior, fato este indicado pela diferenca de valor do
parametro r para as duas amostras. Também, deve ser observado que a alexandrita apresenta
uma variagio no parametro r.s; com a intensidade do feixe de bombeamento um pouco
mais significativa do que no rubi, uma vez que, naquele material o valor do parametro r.;¢
manteve-se praticamente constante para todo o intervalo de intensidades, I} = 0.1kW/cm?
até I = 1.5kW/cm?, apresentando apenas uma ligeira mudanca & intensidades préximas
da intensidade de saturagao.

O valor da intensidade de saturagio Is e da parte real do indice de refracao nao linear
sao obtidos a partir do ajuste tedrico da curva de ganho I'z, aos pontos experimentais que
correspondem ao ¢n(lg (L,+A)/(Iy (L,—A4A)), qua.ndo> |£A| = [(wt—w™) T/ (14 (I /Is)| =
1. A determinacio dos parametros Is e n, a partir do ganho T'; deve-se ao fato de que a
expressio tedrica deste parametro de ganho, independe do valor do parametro r e portanto,
independe do valor da parte imaginaria do indice de refracio nao linear. Além disso, o ganho ‘
T, independe de T; uma vez que o valor do ganho I'; é maximizado com relacio a A, para

cada intensidade. Na Fig. 6.7, temos a curva de saturagio do ganho I'; para a alexandrita.
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Fig. 6.7.  Parametro de ganho I'; em fungdo da intensidade do feize de bombeamento. Os
pontos ea:peﬁ'mentais sdo representados pelos circulos enquanto a linha representa o ajuste
tedrico usando a Eq. 4.19 com Is = 0.TkW/em? e n, = 5.9 x 10~ 5cm?[kW.

No quadro a seguir estao os parametros relevantes obtidos ~para, a alexandrita com a

técnica da M20.

[ | Ti(ms) | Is(kW/em®) | ny x 10=%(em? kW) | 0, x 103 (em?/kW) | & |
Alexandrita 45 0.7 5.9 0.47 0.08
* 44 ° 0.9° 78° 0° 0°

¢ Conforme Ref. [1].

® Resultados obtidos por Ali M. Ghazzawi e colaboradores, Phys. Rev. B30, 7182 (1984).

V1.4 — RESULTADOS DA M20 PARA GdAIO; : Cr3t.

-

Conforme foi citado na introducao deste capitulo o aluminato de gadolinio dopado
com ions de cromo trivalente (GdAIO3 : Cr®') tornou-se objeto principal de nossos
estudos pelo fato do mesmo comportar-se quanto ao parametro Te ss € portanto, quanto
ao parametro de ganho I'; de forma muito peculiar quando variamos a intensidade do feixe
de bombeamento.

Os resultados experimentais de M20 foram obtidos para uma amostra GdAIO; :
Cr®t com espessura de 0.14 cm e coeficiente de absorgdo a = 1.87cm™1. A fim de evitarmos
repetigbes, ndo vamos descrever o procedimento usado na obtengdo dos dados experimentais
posto que, o mesmo ja foi descrito nas segoes anteriores. Os resultados a seguir, Fig. 6.8,
dizem respeito ao parametro de ganho I'y, do feixe de prova, para varias intensidades do

feixe de bombeamento, desde I = 0.1kW/cm? até I = 0.6kW/em?.
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Fig. 6.8. Parametro de ganho T, versus diferenca de frequéncia entre os feixes, para
intensidades do feixe de bombeamento em (a) 0.1kW/cem?, (b) 0.2kW/cem?, (c) 0.3kW/cm?,
(d) 0.4kW/cm? e (e) 0.5kW/cm?. As linhas continuas representam os ajustes tedricos aos
pontos experimentais (circulos) realizados com os parametros n, = 1.4x10™*kW/cm? r = 0.2

e Is = 1.2kW/cm?. A curva tedrica é dada pela expressio 4.18.

O valor da intensidade de saturagio e o valor da parte real do indice de refracao nao
linear, foram obtidos a partir do ajuste tedrico da curva de ganho I'; aos pontos experimentais

que correspondem a In(Iy (L,+A)/I5 (L,—A4)), Quando |£ Al = |(wt —w )Ty =1, em
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Fig. 6.9. Parametro de ganho I'; em func¢ao da intensidade do feixe de bombeamento. Os
pontos experimentais estao representados pelos circulos enquanto a linha continua representa

o ajuste tedrico realizado com a Eq. 4.19, onde ny = 1.4 x 10~*cm?/kW e I = 1.2kW/cm?.

Note que, ao contrario do rubi e da alexandrita, 0 GdAlO; : Cr3t tem nas curvas do
parametro de ganho I'; uma forma mais assimétrica onde o parametro r.s;, indicador dessa
assimetria, varia drasticamente com a intensidade do feixe de bombeamento . Na Fig. 6.10
apresentamos o comportamento do parametro r.;; em fungio da intensidade do feixe de
bombeamento. Note que para intensidades superiores a 0.6kW/cm? este parametro assume
valores que nao obedecem mais a expressao 4.17. Portanto, para intensidades do feixe de

bombeamento superiores a 0.6kW/cm?, a expressao tedrica do ganho TI'; é incapaz de se
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. [y . . ~ ” !
ajustar as curvas experimentais mantendo-se constante o valor da razio r = n, [n,.

0.3 -

0.2

0.l

Cett

0.0

-0.2 ] 1 I 1 1
0.0 0.2 04 0.6 0.8 i.0

INTENSIDADE (kW/cm?)

Fig. 6.10. Comportamento do parametro r.s; em funcao da intensidade do feixe de
bombeamento. Os circulos representam os pontos obtidos a partir do ajuste da curva de

ganho T'; e a linha corresponde & expressio dada na Eq. (4.17).

Este comportamento do parametro r.;; e consequentemente do ganho I'; no GdAlO; :
Cr?** pode ser explicado de trés formas distintas: () validade da teoria; (ii) meio opticamente
grosso .e (4#4¢) difracio de ordem superiores dos feixes incidentes. A primeira delas estd
relacionada 3 nossa abordagem tedrica, cuja validade é restrita a intensidades I << I,
caso contrario a solucdo da Eq. (4.4) seria de dificil obtengao. A segunda explicacio, também
relacionada a nossa abordagem do problema, prende-se a necessidade de levantar a restrigao
do meio ser considerado opticamente fino e portanto, levar em consideragao a variagdo na
amplitude da grade ao longo do meio devido aos efeitos de absor¢io e também considerar
variagoes na fase relativa dos feixes A® com a intensidade. Finalmente, a outra explicagio
diz respeito a ocorréncia de difracio de ordens superiores dos feixes que incidem no meio,
pois conforme H. Fragnito e colaboradores [6], estas  difragdes ocorrem de forma eficiente

quando a grade de populagio torna-se nao senoidal devido a efeitos de saturagdo. Além
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disso, segundo I. C. Khoo e Y. Zhao [7], em meios que possuem uma forte nao linearidade
do tipo Kerr, a superposi¢cdo dos feixes de bombeamento e prova produzem a difracio do
feixe de bombeamento e a presenca desta ordem difratada pode alterar significativamente o
ganho do feixe de prova.

Neste ponto vale salientar que em nosso experimento a difracio de primeira ordem
do feixe de bombeamentd, mesmo a baixas intensidades, ocorre eficientemente. Na Fig. 6.11,
apresentamos o parametro do ganho I'y (para a difracio de primeira ordem do feixe

de bombeamento), definido como sendo n[I{f(L,A)/Ii(L,0)] em funcio da diferenca de

freqliencia entre os feixes de bombeamento e de prova, para uma intensidade de I =

0.4kW/cm?.
s |-

ﬂ 0
I
I
r4
<«

g -2

-4 1 ' ! : 5 1 . 1

-45 -30 -15 o 15 30 45

FREQUENCIA (H2)

Fig. 6.11. Parametro de ganho do feixe de bombeamento difratado em primeira ordem
I’y versus diferenca de freqﬁénéia. A curva continua representa uma ajuda visual aos
pontos experimentais (circulos). A curva tracejada-representa a parte anti-simétrica do

sinal difratado.



A curva anti-simétrica na figura acima em muito se assemelha aquela da figura
(6.8(b)) e claramente indica que uma parcela de sinal que deveria chegar até o feixe de
prova esta indo na direcao do feixe difratado.

No quadro a seguir estdo os parimetros relevantes , obtidos via M20, para a
arrostra de GdAIO3 : Cr**. Também apresentamos alguns resultados ja obtidos para o

774104 : Cr®**, por outras técnicas.

| [ Ti(ms) [ Is(kW/cm?) | ny x 10~3(cm?®/kW) | g x 10~>(cm?/kW) | 1 |
1."3dAlO; : Cr°Y 14 1.2 14 2.7 0.19
i 10 1.2 ° 186 ° - -

¢ Este valor para a intensidade de saturacao foi obtido por T. Catunda e colaboradores,
J. Opt. Soc. Am. B8, 820 (1991).
5 Conforme Ref. 3.
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VII - CONCLUSOES

~

As principais abordagens que tratam do processo da M20 em meios tipo Kerr,
existentes na literatura e aqui referidas ao longo dos capitulos .a.nteriores se mostraram
inadequadas para explicar a transferéncia de energia entre os feixes de bombeamento e prova
em meios que apresentam alto ganho e/ou a ocorréncia da saturagio do ganho. Algumas delas
[1,2], baseadas no modelo de relagio de Debye [3], ndo preveem os efeitos de saturagao do
ganho e do tempo de resposta do meio, além de estarem restritas aquelas situagdes onde néo
s6 o meio é opticamente fino como a intensidade do feixe de bombeamento é muito inferior a
intensidade de saturagao do meio. Qutras mais recentes [4-6], embora levem em consideragao
os efeitos de saturacdo nao conseguem explicar a aparente mudanga de sinal da razio
r = n,/n, verificada para o GdAlO; : Cr** [7]. Com o intuito de explicar o comportamento
para o ganho do feixe de prova verificado na Ref. [7], desenvolvemos a abordagem tedrica
apresentada no capitulo IV que, baseada no fenémeno ;la auto-difracido explica aquele
comportamento do parimetro de ganho I'; no GdAlO; : Cr3t. Esta abordagem, possui
caracteristicas marcantes de ser aplicivel a meios que apresentam um ganho de feixe de
prova de valor alto, descreve corretamente a dependéncia do parimetro de ganho com
a intensidade de saturacio do meio, além de si_mpliﬁcax matematicamente as equagbes
diferenciais que descrevem a evolugiao dos campos, onde ao contririo dos tratamentos
convencionais estas equagoes se reduzem aqui a equagdes diferenciais lineares. Uma outra
caracteristica importante deste tratamento é a de trazer naturalmente a contribui¢io da
absorcdo do estado excitado nos mecanismos de perda.

Quanto aos resultados experimentais obtidos com a técnica da M20 e discutidos
no capitulo V, estes mostraram uma excelente concordancia com aqueles ji obtidos por
outras técnicas. Os resultados da M20 obtidos para o rubi quanto aos va.lore; do tempo
de vida do estado excitado 2E (estado metaestavel), da parte real do indice de refragao nao

linear e quanto ao valor da razio r = n,/n;, concordam plenamente com aqueles obtidos
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por I. McMichael et al [8] e S. A. Boothroyd e colaboradores [9]. Entretanto, o valor da
intensidade de saturacao neste material aqui obtido é aproximi;amnente 10% do que aquele
encontrado na Ref. [8]. A razdo desta ligeira discrepancia foi discutida no cap. VI referente
as analises e discussoes dos resultados obtidos. Para a alexandrita o tempo de vida do estado
excitado, dos ions de cromo que ocupam os sitios com simetria de inversao, apresentou um
valor de 45 ms conforme resultados obtidos por R. C. Powell e colaboradores [10]. Por outro
lado, os valores da intensidade de saturagao e da parte real do indice de refragdo néo linear,
sao aproximadamente 30% menores do que o valor calculado para a intensidade de saturagio
[11] e o valor de n; medido por A. M. Ghazzawi et al [12]. Quanto ao valor da parte imaginaria
do indice de refracio nao linear n;, hd uma discordancia entre o valor que obtivemos e aquele
que decorre do valor da razao entre as contribuigdes da grade absortiva e dispersiva para
o sinal da mistura degenerada de quatro ondas [12]. Naquela referéncia o valor da razio r
é igual a zero e portanto, n, também é zero de modo que, a grade de populagio induzida
no meio € de origem inteiramente dispersiva. No caso do aluminato de gadolinio dopado
com jfons de cromo (GdAIOs : Cr®t), os resultados obtidos para as grandezas 7,n, e Is
estdo de acordo com os valores obtidos por T. Catunda et al [13], enquanto o valor da parte
imaginaria n; jamais havia sido determinado anteriormente. Ainda, segundo os resultados
no cap. VI o GdAIO; : Cr®* possui valores da parte real e imagindria do indice de refracio
nao linear, aproximadamente uma ordem de grandeza maior do que aqueles obtidos para o
rubi de modo que, enquanto no rubi a grade de populagao induzida é predominantemente
dispersiva, no GdAlO; : Cr3t a grade é de natureza mista sendo a contribuigdo da grade
absortiva, bastante consideravel cerca de 19% a baixas intensidades.Quanto a alexandrita,
embora seus valores para n, e n, sejam um pouco menores do ciue aqueles correspondentes
ao GdAlO; : Cr®*, a baixa assimetria da curva de ganho T';, Figs. 6.6, indicada pelo valor
da razao n;/n'2 nos leva a inferir que a maior contribuicao na ¥orma§50 da grade induzida

no meio e por consequente ao sinal da M20 é de origem dispersiva, em conformidade com

os resultados da Ref. [11]. -



Como citado na introdugio deste trabalho, um dos objetivos para sua realizacio
consistia em buscar uma explicagdo para o comportamento das curvas de ganho no GdAlO; :
Cr®t, uma vez que tal comportamento nio se verificou, pelo menos de forma significativa,
para as amostras de rubi e alexandrita. A principal caracteristica do GdAlO; : Cr*t, qual
seja, aquela onde o processo de transferéncia de energia para o feixe de prova é muito eficiente,
i.6, o ganho do feixe de prova atinge percentuais superiores a 200%, para intensidades
bem inferiores aquela da saturacdo, naturalmente tornou-se um caminho para a explicagio
do comportamento da curva de ganho I'; com a intensidade neste mateiral. A titulo de
informagao, o ganho médximo apresentado pelo feixe de prova no rubi e alexandrita é de
apenas 40%, isto para intensidades préximas a de saturacio. Em parte, esta caracteristica
do GdAIO; : Cr*t de ser um meio amplificador, devido ao forte acoplamento entre os feixes
no seu interior, explica o comportamento da curva de ganho T';, que a luz do tratamento
convencional da M20 seria explicado por uma mudanca da razio n,/n; com a intensidade.
Segundo o tratamento apresentado no cap. IV, em meios nos quais o ganho do feixe de
prova é alto, o que se mede na verdade nio é a razio r = n,/n,, mas sim um parimetro
reffy Bq. 4.17, que é uma funcdo da intensidade do feixe de bombeamento. Contudo, esta
abordagem nao foi capaz de explicar o comportamento do pa.rz“u;letro de ganho I'; para
intensidades superiores a 0.6kW/cm?, parecendo indicar que o tratamento ndo ¢ valido para
intensidades préximas a intensidade de saturagao. Entretanto, tal conclusdo nao é definitiva,
conforme discussoes realizadas ao final do capitulo anterior, uma vez que o nosso tratamento
nao leva emAconsidera,g‘a?.o a presenga do feixe de bombeamento difratado em primeira ordem,
enquanto experimentalmente a sua presenga ocorre de forma muito eficiente mesmo a baixas
intensidades. Portanto, uma extensdao natural deste tratamento diz respeito a inclusio da
primeira ordem difratada do feixe de bombeamento e que ja estd sendo desenvolvida.

Outros pontos importantes que ja estao sendo investigados ou ainda serdo motivo de
estudo, dizem respeito a origem da mudanga de sinal do parametro r.sy no GdAIO; : Cr3t.

O comportamento deste parametro talvez seja explicado pelo fato da absor¢ido do estado
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excitado 2E ser maior do que aquela do estado fundamental 4T5, neste comprimento de onda e
intensidade (superior a aproximadamente 0.17kW/cm?). Air}da com base nesta possibilidade,
variando o comprimento de onda dos feixes, podemos investigar a contribuigdo da banda de
transferéncia de carga & polarizabilidade deste e de outros materiais a exemplo do que foi

feito por Weaver e Payne [14], ou como realizado por Adler e Lawandy [15], variarmos o
comprimento de onda e a temperatura de modo a investigar se outros niveis além da banda

de transferéncia de carga contribuem para a susceptibilidade do estado excitado.

le
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APENDICE A

DERIVACAO DAS EQUACOES PARA AS

INTENSIDADES E FASES DOS CAMPOS E, , E; E
SUAS SOLUCOES

A polarizagio Sptica estabelece as diferengas entre os campos no vacuo e no

meio através da equagio de onda,
(A1-1)

vi-(3) G- B

_ c/ ot? ¢z 0t?
Uma vez conhecida a ﬁTOT, todas as propriedades 6pticas do meio podem ser de-
terminadas. Considerando ondas planas monocromaticas e linearmente polarizadas,

que se propagam ao longo da dire¢ao z, em meios homogéneos e isotrépicos, podemos

escrever

E(z,t)expli(kz — wt + ®)] + c.c.,

-

E(z,t) =

ICIRH

- - é .
PTOT(Z,t) = EPTOT(Z’t) exp[z(kz —wt + Q)] + c.c.,
onde, c.c. representa o complexo conjugado dos termos acima z é o versor que indica

a diregdo de polarizagao e as grandezas E, ® e P sao fungdes suaves do tempo t e

da coordenada z. Por dependéncia suave queremos dizer,
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o (e t)] << Wof (=) e |o=f(z0)] << k(2,01

Em geral, podemos fazer a seguinte separagdo na polarizacao dentro do meio

-P.TOT(Zv t) = EOXLE(Za t) + PNL(zs t)7

de modo que o primeiro termo descreve a polarizagdo nao linear e desta forma, a

equacgao de onda é re-escrita como sendo

L /no\ OE An 8Py
vE- (%) 5 =3 (41-2)

-

onde n, representa o indice de fundo, que geralmente é escolhido de modo que eox E,
venha a coincidir com a parte linear da polarizacao nao ressonante. Neste caso, ng
é escolhido como sendo o indice de refragao da matriz.

Usando na Eq. (A.1-2), a aproximagio de que as varidveis sio fuhg(")es cuja en-
voltdria sao fungbes que variam suavemente (esta aproximacao é também conhecida

como aproximacgdo adiabatica ou aproximacao de Born), aquela equacao torna-se

8 nod\ _ _ 2wko,  i2wkox®
(az+cat)E_—-z Pui = ——5—I|El'E, (A1-3)

onde, Pyj, representa as componentes lentas do campo total e da polarizagdo nao _
linear induzida no meio. Note que a Eq. (A.>1-3) é uma equagio escalar e que x(®

representa a susceptibilidade de terceira ordem, que por sua vez esta relacionada
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a pa,rte;. nio linear do indice de refragio por x® = ngny/27. A equagio (A.1-3) é
valida, também, para cada um dos campos separadamente desde que no segundo
membro considere-se os termos sincronos com E; e E;. Portanto, substituindo

x® = ngny /27 e a Eq. (3) em A.1-3), obtem-se facilmente as Egs. (10-11),

dE,  iw(ny —iny)
dz ~ 2.c.cos0/2

E,l*E (1 —iA
[|E1|’E1+|E2|2E1+| 2I(1;(A2) )], (A1-4)

dE; _iw(n'2 —in,)
dz =~ 2.c.cos0/2

(A.1-5)

E|PE, (1 +:iA
l|E1l2E2+|E2|2E2+| 1 Ba(l + )]

(1+ A2

Escrevendo a amplitude complexa do campo, E;(7,t), como

-

E;(7,t) = \2Li(F, ) expli®;(7,t)] 5  j=1,2 (A.1-6)

onde ®;(7,t) é o fator de fase do campo E;(r,t). Substituindo nas equagdes (A.1-4)

(A.1-5), temos para as intensidades

dI, 47n, ( A—r

e (s Az) LI — oI, = —BLL, — al,, (A1-7)

dl. 47n, A—-r |
-cTzz = /\60362/2 (l + A’) LI = el = fLI; - ab. (41-8)

-

Enquanto as fases ®; e ®, sdo obtidas a partir do seguinte par de equagdes
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@ oty (1T
dz —/\cosG/2 (1 + A2) L, (Al - Q>

do, 270, (1+rA) I | (Ad-10)

dz =_)\cos(9/2 1+ A?

Adicionando as equagdes (A.1-7) e (A.1-8) e integrando o resultado obtem-se

5L + I, = cexp(—az), (A1-11)

onde I) + I = Itor(z) e ¢ = I1(0) + I3(0). Substituindo I, da equagio acima em
(A.1-8) resulta

dr

- (Bee™* — o) I, = -1, (A.1-12)

_ 4rn, (A-r)
'B_Acosel2 14+ A2 (A1-13)

A equacdo diferencial (A.1-12) é bem conhecida na literatura, é mais propria-
mente conhecida como equacio de Bernoulli, e pode ser integrada diretamente. A

solugdo de (A.1-12) é entdo

I(0)[1 + m]exp(—az)

B(2) = T exp = B1.(0) (1 - exp(—a2) ]

(A.1-14)

T *



onde m = I;(0)/15(0). Uma simplificacio da solucdo apresentada acima, é feita
tomando por base o experimento da M20, no qual o feixe de bombeamento I, é
muito mais intenso do que o feixe de prova I; usualmente I, ~ 0.011;), de modo
que m >> 1. Desta forma, a solugdo (A.1-14) em z = L, com m >> 1, é dada pela
expressdo. Para o feixe de bombeamento, a equagio diferencial é obtida de modo

andlogo aquele que levou & (A.1-12) e sua solugdo tem a seguinte forma:

L(0)[1 + m~ ] exp(—az)
1+ m~!exp[B1(0) (1 — exp(—az)) /a]’

ILi(z) = (A.1-15)

e na situacao em que m >> 1, temos:

Ii(z) ~ I,(0) exp(—az).

A solugdo para as fases ®,;(z) e ®,(z), sdo obtidas substituindo as Eqs. (A.1-
14,15) em (A.1-9,10), respectivamente. Durante o processo de integracao destas

equagdes, vamos fazer uso da seguinte formula integral: -

e %*dz 1

T rentieacaya = A {1+ por[Fertea]}. a1-19

Assim, as soluges para as fases sio:

#ul2) = 3(0) = % (Z:rr) n [1 + m~1exp [ﬂli(;)Tl-l— exp(—az)) /a]] ,

(A.1-17)
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1+m

)Zn [1 +mexp (- (B85
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(0)/) (1 — exp(—az))]|
(A.1-18)



APENDICE B

DETERMINA(}AO DOS COEFICIENTES A, DA
EXPANSAO EM SERIE DE FOURIER DA
POPULACAO DO ESTADO EXCITADO n,

O sistema atémico, conforme Fig. (4.2), é descrito por um modelo atéomico de
trés niveis, onde a eficiéncia quantica do nivel 2 é aproximadamente unitaria. A
evolucao da populagao do nivel metaestavel, nivel 1, pode ser descrita pela seguinte

"

equacao de taxas

dnl n
& = (—m)We - 7, (B.1-1)
com
W, = ——  (B1-2)
¥ IsTh )

onde expressamos a taxa de bombeamento, W,,, em sua forma original W,, =
ool [hw em termos da intensidade de saturacio. Substituindo a distribuigio de
intensidade, dada pela Eq@.2) em (B.1-2) e o resultado em (B.1-1) obtem-se

dny _m_ S0, 5 [e.’(xz-m+A¢) +c_c]_n151
’ T

[ e Kz-0t+A®) | c,c,] , (B.1-3)
2T,
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onde a abreviagao c.c. é usada para representar o termo complexo conjugado. Além

disso, substituindo na equagio acima a expansao da populagao do estado excitado

1

) = A, in(Kz—-Qt4+A®) B.1l-
1+ SO E € ( 4)

nz-00

n(z,t) =

Desta forma, (B.1-3) em regime estacionario torna-se

s i [ (cin 4 ) e man] g et e+

S (1 oo in(kz—Qt+Ad) [ i(kz—-QU+AD ]
2Ty (1+So) n=—oo An€ € '+ e ?

(B.1-5)

por regime estaciondrio queremos dizer que, a amplitude da grade ndo varia signi-
ficativamente de modo que dA,/dt ~ 0, para t >> Tj.

Os coeficientes da expansido em (B.1-4) sao determinados pela comparagio dos
tegmos com a mesma dependéncia nas coordenadas = e t na Eq. (B.1-5). A titulo

de ilustracdo, vamos determinar alguns coeficientes de modo que ao final possamos

escrever a forma geral deles. Assim, para n = 0 temos

1 A _S
1+SOT1, —Tl

multiplicando o resultado acima por (1 + S;) obtemos
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Para n = 1, em (B.1-5), apés uma manipulagio algebricamente tao simples quanto

aquela que levou a Ay, vem

A (g LYo S Sid
145 AR AT

fazendo uso de (B.1-6) e explicitando o resultado acima em termos de A;, temos

51

YA —iQT})7. (B1-17)

A

Procedendo de modo analogo ao que fizemos na determinagao do coeficiente A,

para n = —1 resulta

S S
4_1 S e AR (B.1-8)

Conforme verificamos para os casos de n = £1 e facilmente pode ser visto
para outros valores de n, a determinacio dos coeficientes A, é feita através de um
processo de recorréncia. Assim, sumarizando, os coeficientes A, sdo dados como a

seguir

Ao=So

Inl "
A, = (-1)"" (%/s%) [mhL, (1 - isign(n)mQTy)] ™ ,n # 0
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