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RESUMO

. ~ . . . -~ +3
E=studamos os efeitos nao lineares em cristais dopados com Cr

como © Rubi (AIQDQ:CP"S) e o Aluminato de Gadolinio (GdAIO;Cr'®), apresentados
através de um indice de refragdo dependente da intensidade de luz incidente, que

caracteriza os meios tipo Kerr ( n=ng+nyl, com np=ny'+ing™).

As propriedades ndo lineares desses cristais se devem a diferenca
de susceptibilidades do estado excitado e do estado fundamental dos ions de Cr*®
Este modelo é amplamente conhecido, @ explica muito bem os efeitos ndo lineares do
Rubi. Porém, para o GdAlO;:Cr*™® ha um efeito que n3o pode ser explicado por esse
modelo simplificado: a dependéncia da razdo r=ny,”/ny com a intensidade, cuja
observagdo experimental foi feita utilizando a técnica de Mistura de Duas Ondas
(MDO). A explicagdo para esse efeito foi apresentada recentemente e propde aue

seja devido 3 interag3o de pares dea Cr, presente quando a concentragio de ions de

Cr no material & alta.

Neste trabalho verificamos a dependéncia de r com a intensidade
por MDO e utilizando uma nova técnica, a MDO transiente. Esta ultima possui a
grande vantagem de fornecer a razdo r de forma direta, enguanto gue na MDO , r é
obtido pelo ajuste de uma curva de ganho. Como resultado, observamos que a MDO
transiente fornece uma dependéncia de r com a intensidade que esta de acordo com
a pravista pela interagdo de pares de Cr e é superior a obtida por MDO. Também
apresentamos os pardmetros determinados via MDO (ny, a intensidade de saturagdo
do meio, r e o tempo de resposta do meio! para 488 nm no GdAlO; cr*®, cujos valores

ainda ndo s3do conhecidos na literatura.
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The ronlinear gropertiez of these ocrystals are due 2 ithe
diference between tha excited ard the grourd state susceptibilities. This modal is
widsly used and explains thea nonlinsarity of ruby . Howevar, -E:*JF»IE@:C;r'"';3 Drassnts
an effect that cannct ce explained oy that simpliflied approcach: the intensity
dependence of the parameter r=n; '/ng’. The experimentzl observation of =uzsn =
dependence was achievad using the Two Wave Mixing tschnicue. An =xplanation for
this &ffect was recently proposed using the interaction between Thromium icns

that ccours when their concentration is high snough.

In this work we cbserved the intensity dependence of r wia Two
Wave Mixing and using a new technigue, transient Tweo KWave Mixing. The last one
aives the parameter r in a direct wayg, while the Two Wave Mixing gives r o9 the

fitting of 3 gain curve. As a resuli, we schserved that transient Two Wave Mimn

W

shows greater intensity dependence than Two Wave Mixing and zgress with the

irteraction of Chromium ions. Also, we presant the Two Wave Mixing parameters ing)

the saturation intensity and response time of the medium) at 488 rmm, that «ere

never reported befors.
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NTRODUCAD

MNaste trabalho estudamos cristais com propriedades nio lineares

+3

dopados com ions de Cr +23y

come o Rubi (Al05:Cr e Aluminato de Gadolinio
(GdAl05:Cr*®). A ndo linearidade & devida aos ions de Cr*® e se apresenta através
de um indice de refragdo n dependente da intensidade de luz incidente, que
caracteriza os meios cophecidos como meios tipo Kerr. Nestes meios n = ng+ngl,

onde ng & o indice de refragdo linear, ny = ny’ + iny” @ o chamado indice de

refragdo ndo linear e | & a intensidade incidente.

Para o Rubi, sabemos que a ndo linearidade esta ligada a
transigBes eletrdnicas nos ions de Cr*® onde os niveis de energia envolvidos
apresentam susceptibilidades diferentes [15]. Na interagdo com luz na regido
visivel, o Rubi & tratado como um sistema de trés niveis (4A2 representa o estado
fundamental, *T; a banda de absorgdo e %f o estado excitado), onde apenas o
estado fundamental e o excitado possuem populagio consideravel. A ndo linearidade
se deve ao fato da susceptibilidade do estado fundamental ser diferente da do
estado excitado, pois esta Gltima possui uma contribuigdo da banda de

transferéncia de carga situada a 40000 cm~! acima do estado %E 145,161

Esse modelo explica muito bem as propriadades ndo lineares do Rubi

o] e s .
e preve valores para np e para r=ny’/nz’ que concordam com os valores obtidos
experimentalmente [9,10]. Porém, ao tentar aplica-lo para o <.“:t:i4ﬁu1f3<;:Cr"Hs surgiram
alguns efeitos inesperados. Verificamos experimentalmente que no Gdnﬁult.'.\:;:(:r'+3 0
valor de r depende da intensidade incidente, quandoc o esperado seria que r

tivesse um valor constante. Essa verificagdo foi obtida atravas da utilizag3o da

i
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técnica de Mistura de Duas Ondas (MD0O). A MDD nos permite obter o valor de ny', r,

da intensidade de saturagdo [; e o tempo de resposta 7 do meio.

O objetivo deste trabalho consitiu em verificar a dependéncia de r
com a intensidade utilizando uma nova técnica, conhecida como MDO transiente. A
grande vantagem da MDO transiente esta no fato de ser de facil realizagdo, sendo
necessarias pequenas modificagCes no experimento de MDO convencional. Além
disso, o valor da r é& obtido de forma direta, ao contririo da MDO onde r &

determinado atraveées do ajuste de uma curva de ganho.

Como resultado, verificamos qua tanto a MDO como a MDO transiente
apontam claramente a dependé@ncia de r com a intensidade no GdAlOg:Cr*a. Para
explica-la foi necessario incluir no modelo utilizado para o Rubi a presenga de
outro efeito , jA observado em cristais de GdAlO,:Cr*® com altas concentragBes de
Cr*®, que & a interag¥o entre pares Cr-Cr (19,31-321. A introdugdo desse efeito
foi feita recentemente [42] no caso de uma amostra com 08% de ions de Cr*® e

apresentou bons resultados utilizando a técnica de MDO em S514 nm.

Neste trabalho verificamos o comportamento de r com a intensidade
{por MDO e MDO transiente) e obtivemos os parametros n; e I; em S14 e 488 nm,
que eram conhecidos na literatura apenas para 514 nm [22]. Comparando o resultado
tedrico que prevé a dependéncia de r com a ihtensidade e o experimental
verificamos que a MDO transiente mostra a mesma dependéncia funcional prevista
pelo modelo da interagdo de pares. Porém, a MDO fornece valores de r gue

apresentam algumas discrepincias em relaqio aos obtidos por MDO transiente.



A apresentacdo deste trabalho esta dividida em seis capitulos. No
capitulo 1 apresentamos uma introduc3o aos conceitos basicos utilizados em optica
ndo linear. Nos capitulos 2 e 3 introduzimos os conceitos necessarios para o
desenvolvimento das técnicas de MDO e MDD transiente e no final do capitulo 2

mostramos a teoria de f‘ormagﬁo de garades de populag:io no Rubi e o efeito de

interagdo de pares Cr-Cr. Os resultados e conclusSes est3o respectivamente nos

capitulos S e 6.



1- CONCEITOS BASCOS DE OPTCA NAO LMNEAR

1 4-INTRODUGAQ:

A Optica ndo linear envolve o estudo do comportamento de campos
eletromagnéticos intensos em meios com propriedades ndo lineares. As interagSes
ndo lineares podem mudar as polarizagSes das ondas incidentes ou gerar novas
ondas eletromagnéticas com freguéncias que podem ser diferentes das do campo
incidente. Como as intensidades necessirias para a observagio dos fendmenos ndo
lineares sdo altas, normalmente & necessaric utilizar lasers, o gue explica o

rapido desenvolvimento da optica ndo linear apds sua dascoberta.

De forma geral, o desenvolvimento da Optica ndo linear pode ser
dividido em trés periodos [1]. No primeiro periodo (1961-196%), novos efeitos nio
lineares foram descobertos com a utilizag3o dos lasers. Estes incluem a geracdo
de segundo harmdnico, amplificag8o paramétrica, absorgio de muitos fétons, auto-
focalizagSo, espalhamento estimulado, geragdo de soma e diferenpa de frequéncias,
etc. No segundo periodo (1965-1969), outros efeitos tais como espectroscopia nio
linear e fendmenos coerentes transientes foram descobertos. Porém, a
caracteristica principal desse periodo consistiu no estudo dos fenBmenos ja
conhecidos e sua aplicagdo em dispositivos opticos. No terceiro periodo (1969-
1975), a descoberta de novos efeitos decresceu a o desenvolvimento da éptica nido
linear foi devido ao aparecimento dos lasers sintonizaveis a& de pulsos ultra-

curtos. A seguir, faremos uma breve introdugio sobre os conceitos basicos da

oéptica ndo linear.



1.2- PROPAGACAD DE ONDAS EM MEIDS OPTICOS

Quando uma onda eletromaanética se propaga atraves de um meio
optico, o campo eletromagnético exerce uma forga nos elétrons do meio. Como os
elétrons internos estdo fortemente ligados ao nlcleo, a interagdo do campo ocorre
principalmente com os elétrons da Ultima camada. Para fontes de luz comuns, a
intensidade do campo eldtrico @ muito menor que o da ligagdo dos elétrons e o
efeito da radiagio pode ser considerado como uma perturbagio. Como rasultado, a
polarizagdo produzida no meio @ proporcional ao campo elétrico. Porém, sa o campo
da radiagdo for comparavel aos campos atdmicos (da ordem de 10° Wwem ou se

houver transigSes ressonantes, entio a relagio entre a polarizagdo e o campo

elétrico deixa de ser linear.

Em meios isotropicos a relagio geral antre a polarizagio P e o

campo eleétrico total E no meio pode ser expressa em termos de uma série de

poténcias da forma:

P=egX VE+x P2 9%+ ) (1.0

Esta serie envolve somente as amplitudes da polarizagio e do
campo elétrico, jiA que supusemos que os dois vetores sio paralelos. Na expansao ,
xw & a susceptibilidade linear e é muito maior que os coeficientes n3o linesares

xm, x(a), atc. ¢¢g representa a permissividade dielétrica do vacuo.

No caso de um meio em que P e E nio sio necassariamente

paralelos, a polar‘izagﬁo deve ser escrita como:



P=e (XE P EE + eEE+ ) (12)

onde X' & o tensor susceptibilidade linear e ¥@, ¥ ate, s3o tensores de ordem

superior.

A expansio representada pela Eg. (1.2) @ normalmenta escrita como:
P= Pl + PR! (1.3

onde P,; = enme & a polarizagdo linear e Py = eocx"’E’ +..) @ a polarizag3o nao

linear.

0 comportamento de uma onda incidente em um meio n3o linear &

determinado através da equagdo de ondas, na qual P, aparece como um termo de

fonta:

VE - uoe%:g . uoaz—':-? (1.4)

onde ¢ & a permissividade dielétrica linear do meio e g corresponde a
permeabilidade do vacuo. A equagdo de ondas mostra como o campo elétrico evolui
na presenca de uma polarizagdo ndo linear. Na auséncia desta, a Eq. (1.4) se reduz
a eqguagdo de ondas lineares, onde varias ondas podem atravessar simultaneamente
o meio sem nenhuma interferéncia mitua e sem gerar novas ondas. 0 acoplamento

entre ondas s pode ocorrer atraves de uma interag.ﬁo gue crie uma polar‘izag:io

ndo linear.



Normalmente o campo elétrico total E no meio pode ser expressoa

pela soma de varias ondas planas de tal forma gue:

Elrt) =% 2 edrt) exp lwt -kl + co. (1.5

i

onde w; & a frequéncia da i-ésima onda e k; & o vetor de onda.
1 3 FENOMENDS NAOD LINEARES

A partir da Eg. (1.1) vemos gue cada um dos termos da expansio da
polarizagio & responsavel por fendmenos n3o lineares distintos. A seguir faremos

uma breve discussio de alguns delaes.
1.3.1‘—FEMA]"B*DS LINEARES

xm representa as propriedadaes lineares tais como o indice de
refracgdo, absorgio, ganho e birrefring@ncia. Em um meio linear, as ondas ndo

sofrem influéncia mitua. A saturag3o desses efeitos lineares & um processo ndo

linear descrito por termos de ordem mais alta.
1.3 2-FENOMENOS DE SEGUNDA ORDEM [2,3,71

Os processos nio lineares de segunda ordem mais intensos se
originam de transigSes de dipolo elétrico e devido as restrigles de simetria, as

susceptibilidades de dipolo elétrico pares sio nulas em materiais com simatria de

{2)

inversdo. Dessa forma, o efeito de X' ° existe somente em materiais que ndo possuam

7



simetria de inversdoc. A polarizagdo ndo linear de sagurds crdem & dada cor Pm =

ozl

LaX “Ef, onde E 2 o camoo elétrico total ro meis. Tomando como exemplo o caso de

[}

(1]

duas condas E; E; com freguéncias Wy 8 wp MUS =2 acoplam. o termo £° posswi
termos que cscilam com freguéncias diferentes. Existem fatcres gue oscilam com o
dobro da frequéncia das ondas incidentes, cue s3o responsaveis pelc efeito de
geracio de segundoc harmbnico. Outros cscilam com a soma e diferenca das
frequencias incidentes, fenomeno conhecido como oscilagic paramétrica =

. e . ’ : . - . -
finalmente, tamos os tarmos oue n3o0 oscilam , rasponsaveis pelo efeito da

retificagdo ootica. no gual s2 obtem um sinal DC.

A notagdo utilizada para representar a susceptibilidade associada

20s fenémeros acima descritos é [Z1:

© ¥ 2w w, w - Gerag3c de segundo harménico

X2 ©; w, -w - Retificag3o optica

x‘zl lwy & wa; wy, £wp) - Oscilagdo parametrica

Os fendmencs acima citados sdo todos paraméiricos, ocu seja, 2
interacdo entre as cndas e o meio rdo =nvolve transferéncia de erergia enire

ambos.
133 FEMA]'EOS DE TERCEIRA ORDEM [1-8]

Processcs de terceira ardem podem  ser observados

8




independentemente das propriedades de simetria do meio. Embora sejam efeitos de

{2 )

mais alta ordem, X pode ser mais intenso gue x(z nos casos de interagdo quase

ressonante e em cristais com simetria de invers3o, pois nestes ultimos xw=0.

Entre outros fendmenos de terceira ordem est3o a geragdoc de
terceiro harmonico, mistura de 4 ondas, espalhamentc Raman, espalhamento
Brillouin, absorgdo de dois fdtons, absorgdo ndo linear, efeitos auto-induzidos
como auto-modulag3o de fase , auto-focalizagdo, auto-defocalizagdo, efeito Kerr,

etc. Os efeitos auto-induzidos s3o0 discutidos um pouco mais detalhadamentg na

seqdo seguinte.

1 4- EFEITOS AUTO-INDUZIDOS

Ao contrario do gue ocorre com os efeitos ndo lineares como a
geragic de harmdnicos e processos pgramétricos, nos quais existe a imterag3o de
ondas com freguéncias diferentes, nos processos auto-induzidos a onda permanece
guase-monocromatica e o efeito auto-induzido se manifesta na mudanga de

ampliiude, polarizag3o e forma do espectro de frequéncia.

A origem dos efeitos auto-induzidos pode ser vista a partir da Eq.
(1.1). Se todas as ondas incidentes possuirem a mesma frequéncia w, os efeitos
auto-induzidos s30 resultado dagueles termos para o0s quais a frequéncia de
oscilagdo de Pn & também w, 0 que pode ser verificado somente para termos

{

'impar'es 1(3),. xsl' atc. Mormalmente apenas x(s) possui influéncia significativa.



1.4 1- EFEITO KERR

0 efeitc Kerr eletronico & um fendmenc de terceira ordem no aqual o
indice de refragdo do meio depende linearmente da intensidade da luz incidente. A
dependéncia com a intensidade pode ser vista atraves da expansio da polarizagdo
no meio dada pela Eq.(i.l), considerando apenas xm e xm . Como a susceptibilidade

total no meio & x“}-e-x(a]lElz, a expans3o correspondente para o indice de refragdo

pode ser escrita como -

n = ng + Na<iEF> (1.6

onde <[E*> representa a média temporal do campo E e ng € o indice de refragfo
linear. n; & o indice de refragio ndo linear ou coeficiente Kerr, e estd
relacionado & susceptibilidade de terceira ordem por xm = 2nghy. Normalmente np &
uma grandeza complexa tal que ny=ny'+iny”, onde a parte real da origem aos efeitos
espaciais de auto-focalizagdo, auto-defocalizag3o, alargamento espectral e mudanga

do vetor de polarizagd3o. A parte imaginaria @ responsavel principalmente pela

absorgdo ndo linear.

1.42- AUTOFOCALIZACAO

A . auto-focalizagdo ocorre como resultado da combinagdo de um
valor positivo da parte real do indice de refragdo ndo linear e um feixe incidente
no gqual a parte central é mais intensa, gerando um indice de refragd3o maior que
nas extremidades do feixe. Dessa forma, o caminho dptico para a regifio central do

feixa €& maior gue nas extremidades e o meio se comporta como uma lente
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convergente que focaliza o feixe no seu eixo.

Esse efeito tem agd3o contraria a difragdo do feixe, existindo uma
poténcia critica para a qual os dois fenfmenos se compeansam. Para exemplificar,

tomemos o caso de um feixe (Gaussiano, como mostrado na Fig. 1.4, cujo perfil de

intensidade &:

Iry = Iy exp (-2rf/w? 17

onde 2w é o difmetro do feixe. De acordo com a Eq. (1.6), o indice de refragdo no

meio sera dado por n=ng+nyl; exp (-2ré/w?.

\ —
=) B
?u-§;| ﬁ'-J
de 0

Talensidade

2%

Figi.1 (a) Meio linear, onde o feixe diverge devido & difragdo; (b) Meio ndo linear
com n=ng*rnylir) e ny> O (auto-focalizagdo): (c) np < O (auto-defocalizagdo).
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No caso de um meioc linear (Fig. i.ia) o feixe diverge, enquanto qua
no meic nSo linear, o feixe converae para Z,, desde gue a poténcia do feixe seja
maior que a pot8ncia critica P, [45). O efeito total da difraglo e da auto-
focalizagio pode ser considerado como o efeito de uma lenta convergente de foco
Z; @ de uma lente divergente de foco Z, sando que a combinagiio destas duas

lentes fornece uma lente eaquivalente de foco Z,; da forma qua (1/Z,; = (L/Z,) -

(172 (Fig. 1.1b).

1.4 3-AUTO-DEFOCALIZACAO

O efeito de auto-defocalizagiio resulta da combinaciio de um valor
negativo do indice de refragio nio linear real e um feixe que & mais intenso no
centro que nas extremidades. Nesta situagdo o indice de refragdo & menor no
centro @ © meic se comporta como uma lente divergente, provocando a
defocalizagdo do feixe [4,56]. Valores negativos do indice de refracdo ndo linear
podem ocorrer devido 3 interagdo com niveis eletrdnicos do meio guando a
freguéncia do laser esta um pouco abaixo da ressondncia, ou quando esta acima da
ressondncia de dois fétons. Porém, a auto-defocalizago mais comum é devida a
efaitos térmicos, gue ocorrem em materiais com absorgdo pequena. A energia que @
absorvida aquece o0 maeio, provocando uma redugio da densidade e como
conseguéncia diminui o indice de refragdo nas regides mais intensas do feixe.
Entdo, quando o perfil do feixe € mais intenso no centro aue nas extremidades (por

exemplo um feixe Gaussiano), 0 meioc se comporta como uma lente divergenta (Fig.

1ic).
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1.4 4-AUTO-MODULAGAQ DE FASE

A auto-modulagio de fase se deve a variagio temporal da

intansidade do feixe, ou seja, resulta da combinagio dea um meio tipo Kerr e um

campo incidente cuja amplitude varia no tempo. Como o indice de refragdo depende

da intensidadae , a fase Optica & dada por:

= - &% 1 2
¢-kz-wt-T(no+zngl<E>l)z-wt (¢ &-)

(c}

wit) ‘wmas

M e

PEILOCAMENTS O FACAulincia (e

-
a
—

Intensidade Relotiva

>

s

Fig. 1.2 Variapdo temporal da (a) intensidade, (b) fase e (c) frequénoia com n;

0. (d) Espectro de um pulsoc com auto-modulagﬁo de fase.
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A fase ¢ desanvolve uma dependencia tezmporal gue segus 3 variagio
ro btemoo da intensidade do feixe.  essa forma, 3pos Sua DrC c30, sinal
sofre um desvic de frequenciz cque & dependente o

frequéncias sS3c cor:zdas no  espectro  do  simal  incidente, resultando  rum

ro frequercias & uma Consequencia

u]
h
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n
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3
e
n
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3
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hi}
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3
e
[n}
bt
Ho
3
1)
23
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W
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i
[l
s
=3
1]
oo«
[}

. Ceie =feito & comumente visio na

propagagdo da pulsos curtos em fibras opticas.

0 desvic de frequéncia trcca da sinal as longo do pulso. Para rp 0,

gue & a sSituag3o normal em meios transparentss, dl/dt > 0 na frente do culso

ccorre uma  dimiruicio da  frequéreia, enquanic que onde cl/dt @ negativax A
fregusncia aumenta. YariagBes de fasze e fregulncias tipicas sZo mostradas na Fig
(4.2} para um pulsc que varia no tempc. A& fzse apreserta o comportamento TmosStrado

em ‘o) e a frequercia, cue &

iU

derivada temporal da fase, apresenta 0

comportamento oscilatorio conforme & mostrado em (Ci.
1 5-MECANISMOS DE NAO LINEARIDADE DO INDICE DE REFRAGAG [4-7,9]

AQul apresentaremos uma breve discuss3o de alauns mecarismos
fizicos gue provocam o sSurgaimento de um indice de rafracio ndo linear. Ertrs o=

fendmencs mais comuns podemos citzr 3 reorientacio m

calor e agistorgfes das nuvens eletrdnicas.
Em liguides com moléculas anisciropicas, o indice de refragdo ndo
linsar surge com a orientagio das molaculas de tal forma gus o 2ixo destas com

maicr zusceptibilidade tende & ficar mais alinhado com o campe externc. esse

m
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materiais as moléculas sdo distribuidas aleatoriamente, resultando em um indice de
refragdo isotropico. Porém, guando as moléculas sa alinham ao longo do camoo
elétrico optico, a polarizabilidade cresce na diregio do campo, resultando num
aumento do indice de refracio para a luz polarizada na direg¥o do campo

incidente. Com isso, o© liczuido se torna birrefringente. Esse efeito @ também

chamado de efeito Kerr de alta frequéncia.

Em liquidos com moléculas isotrépicas, sdlidos e gases, a principal
contribuigdo para o indice de refragdo ndo linear é devida & electrostrico. Nesse
processo, as moléculas do meio se movem bara as regifes de maior intensidade do
campo elétrico. O aumento resultante na densidade provoca um aumento do indice de
refragdo proximo as regides de campos intensos. Como o tempo de resposta das

moléculas € longo, a eleotrostrigdo possui uma constante de tempo maior gue a

orientagdo molecular.

Uma grande contribuic@o para o indice de refraglo, principalmente
em operacgéio CW, é davida a efeitos térmicos. 0 aquecimento de um meio por

absorgSo de luz leva a uma mudanga no indice de refragdo oue & dada por

n=ng+dn/dt)AT, onde ATalER.

Outro mecanismo que pode contribuir para o indice de refragdo ndo
linear inclui a excitagdo ndo ressonante de absorvedores para 0s Quais a
susceptibilidade do estado excitado X, & diferente da suscebtibilidade X, do estado
fundamental, gue @ o caso dos cristais utilizados neste trabalho. Este mecanismo

sera discutido com mais detalhes posteriormente.
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2-GERAGAO DE GRAIES NOUZDAS POR LASER

2.1- INTRODUCAD

Grades induzidas por laser tem sido estudadas ha varios anos, mas
recentemente tem despertado especial interesse devido as aorandes aplicagGes

cientificas e tecnoldgicas que tem sido desenvolvidas, como por exemplo na area de

holografia.

Neste capitulo mostraremos um resumo das propriedades das grades
produzidas por laser e o= mecanismos fisicos responsaveis pela sua formagio. As
secOes apresentadas a seguir (exceto a segdo 2.5) sio um breve resumo dos
capitulos 2 ® 3 da ref. [13] e s3o de fundamental importincia para a compreensido
da técnica de Mistura de Duas Ondas (TWM - Two Wave Mixing) discutida no cap. 3.
A segdo 2.5 mostra a formagZo das grades de populag3o no Rubi e no GdAlOgCr™® ,

introduzindo o modelo recentemente proposto na ref. [42] para o GdAlOzCre.

As grades induzidas por laser podem ser classificadas de viarias
formas. Quanto a sua espessura, podem ser finas ou espessas. Em relagiio aos
fendmenos fisicos responséveis pela sua geragdio, podem ser de populacdo, de
temperatura, de concentragdo, etc. Também podem sar classificadas de permanentas
e dindmicas. Grades permanentes tem sido produzidas em diversos materiais n3o
lineares e sio usadas para registrar holooramas permanentes. As orades
dindmicas, ao contrario, desaparecem assim que a fonte de luz gue as gera &
desligada. Esse tipo de grade tem sido produzida em um arande nimaro de sdlidos,

liquidos & gases e s30 detetadas por difragdo de um feixe de prova, ou por auto-

i6



difragio das ondas que induzem a formag@o da grade. As grades dinfmicas sio o

nosso principal interesse ja que a Mistura de Duas Ondas @ feita atraves deste

tipo de grade.

A formagio de orades induzidas por laser & obtida oela
interferéncia de dois feixes em um dado meio (Fig. 2.1), gerando uma modulacio de
suas propriedades épticas ( por exemplo, indice de refragdo e coeficiente de

absorg3o). Em meios tipo Kerr, a modulagio ocorre devido & dependéncia do indice

des refragdo com a intensidade.

IIAVA»‘;W:-JA:&\ -— -‘t - -

\VAVAVAVA®. A AAYAAYr 2 ninninnianiey then
‘ X' AVA'A'AT\"
\VAVAY;

Fig. 24 Geragdo de uma grade pela interferéncia de duas ondas oom intensidades
I, @ I, @ vetores de onda k; @ k, : (a) Visualizagiio da formagio da rede e (b)
geometria dos velores de onda envolvidos no processo.
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2 2-FORMACAD DA GRADE

Chamamos de orade & modulag8o do indice de refragio e do
coeficiente de absorg8o produzida pela irterferéncia de dois feixes num meio nfo
linear. A grade @ formada pela superposigio de dois feixes que
interferem entre si formando um anaulo 9, sendo caracterizados pelos campos
eléetricos E;, e E; com vaetores de onda dados respectivamente por k; e ks,
conforme mostra a Fig. 2.4. E; e E; sio normalmente representados por ondas
planas, pois esta costuma ser uma boa aproximagio para os feixes de laser reais
cujo perfil @ Gaussiano. Assim, os campos sdo esoritos como:

]

E; = & explwt -kyrl+ oo 2.1)

N~

)

E; = % ez exp [ wt - kol + coe. 2.2
L }

A superposicio dos campos E; @ E; gera um padrio de interferéncia

cuja distribuicdo de intensidade ! € dada por Ixt) = (1/2)NeqC ( IE, +E 2 ) :

{2 :t')

1 neoc (1 61 + 1 €2 + 646" exp LULKIN + 6,7, exp C-itOL-Kr) @3

onde @ = w-w; @ K = k; - k; & vetor de onda da grade, cujo periodo espacial &
A=Zn/K. Definimos o plano formado pelos aixos x @ z como sendo aquales que

contém os vetores de onda k; @ k; da forma que 0 eixo x fioca paralalo ao vetor de
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onda K. De acordo com a Fig. 2.ib o periodo espacial da grade pode ser escrito

como:

o
A = seer® 24

onde \ @ 0 comprimento de onda do laser. Quando as freguéncias w; @ wy sXo iguais

temos a formacdo de uma arade estacicnaria. Grades dinfmicas s8o geradas quando

Wy 7# Wy

Em aeral, as grades formadas s8o tais que o &naulo & & muito
pequeno, de forma qQue podemos escrever A~X\/9. £ importante notar que & & o
angulo no interior do meio. Variando & podemos mudar o valor do per'iodo espacial

da rede @ o valor maximo de A & limitado pelo difmetro do feixe do laser.

Outro efeito produzido pelo difmetro finito dos feixes é a
limitag8o da extensio lateral da regio de interferéncia (Fig. 2.2). Contudo, existem
algumas condigSes que podem ser satisfeitas para obter uma melhor aproximagido
entre as caracteristicas do padriio de interferéncia produzido por ondas planas e
o produzido por feixes Gaussianos. A primeira condigdo @ fazer com gue a regido
de interagdo entre os feixes seja grande comparada com o periodo espacial da
arade. Ou seja, devemos satisfazer a condigdo Kw >> 1, onde 2w & o didmetro do
feixe. Isso significa cue existe um limite miximo para a focalizagiio do feixe,
limitando a intensidade. Outra condi¢iio @ a de que a regiio de superposigio z; dos
feixes ao longo do eixo z seja grande comparada com a aspessura d do meio (zy/d

3> 1), 0 que limita o dnoulo & formado pelos feixes. Quantoc mencr for 6, melhor
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sera a condigiio zo/d >> 1.

A dltima condicio esta relacionada a atenuacgio dos feixes no
interior do meio, pois esta deve ser muito peguena, ou seja, ad<< 1, onde o @ o

coeficiente de absorgio.

Fig. 22 Esbogo da distribuigic de intensidade de uma grade espessa formada pela

interferéncia de dois feixes Gaussianos. (a) I,=I, , (b) I,=4l,

23-GRADES FINAS E ESPESSAS

A relagio entre a espessura d do cristal e a regido de
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interferéncia dos feixes tem grande importincia quanto as caracteristicas da

grade formada. Isso pode ser facilmente reconhecido considerando a transformada

de Fourier da grade.

Quando d @ menor ou da ordem do comprimento da regido de
interferéncia dos feixes a orade é considerada fina. Sua transformada de Fourier
nio possui apenas o vetor de onda K mas também possui contribuigdes na diregdo
de kr. Assim, varias ordens de difragio podem existir (fig. 2.3a). Para grades
espessas, d @ maior que a regido de interferéncia dos feixes, o que significa que a
intensidade da grade varia com z (Fig. 22) Neste caso, a transformada de Fourier
da orade @ composta basicamente do vetor de onda K e sO podem ser difratadas
aguelas ondas que estiverem na condigdo de Braaag (Fis. 2.3b). O pardmetro que
mspecifica a espesssura da grade é Q = 2xd\/nA? onde n & o indice de refragio e )

@ o comprimento de onda. Se Q«<<i a arade & considerada fina, enguanto que para

Q>>1 temos uma grade espessa.

(a) (b)
.\\ R
/ =) a?
! —— ks R
|k S 5
. N

™1 = ——ik, I >
\ | K
\ \ —ni Ry L
\\ A o A

-l ted a1,

Fig. 23 Caracteristicas do processo de f‘ormaglo de grades (a) finas e (b)

eSpessas.
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2 A-MECANISMOS DE FORMACAO DA GRADE

Os mecanismos que induzem as mudancas das propriedadas opticas
dos meios ndo lineares sio freouentemente descritos em duas etapas. A luz produz
algum tipo de excitagdo do meio cue por sua vez gera a mudanga das propriedades
dpticas. Isso pode resultar na mudanga da absorgo e do indice de refraglo e

provocar o aparecimento de uma arade de abson;io e outra de fasae (ou dispersiva).

A excitag3o do material acopla o indice de refraclio @ a absorgio e
ambos exibem modulagSes aue chamaremos de 4n e Aa. No caso geral, qualguar

modulagdo com amplitude AX de uma propriedade do meio sera acompanhada por uma

orade optica com amplitude tal gue:

_an
an = 20 AX 25
M=§u (2.6

Normalmente, os dois parimetros expressos nas Egs. (25 e (2.6)

podem ser combinados definindo um indice de r'ef‘rag;"a'o complexo:

fl=n+ ia/2k @27

onde k @ o vetor de onda da luz incidente. AX pode representar a modulagdo da
populagdo do estado excitado eletrdnico do meio, ou da densidade de elétrons de

condugdo em semicondutores, da temperatura, da orientagdo molacular em fluidos ou

ainda, da concentragio.



2.5- GRADES DE POPULACAD

Se um sistema atomico @ excitado a partir do estado fundamental
para o estado excitado, ocorre uma mudanga do indice de refraglo e do coeficiente
de absorgdo. Nesta segio mostraremos a relagio entra a intensidade I da luz
incidente e as propriedades opticas do meio. A seguir faremos uma discussiao sobre
a origem da formagdo de grades de populagdo no Rubi e GdAl0;Cr*?, considerando-
os como sistemas de 3 niveis, onde apenas 2 possuem populagdo consideravel. A

interagio com a luz em regiSes do espactro visivel no Rubi e no GdAlOzCr*?

ocorre através dos ions de Cr*3

25 1-FORMAGCAO DA GRADE DE POPULACAO NO RUBI

A origem no indice de refracdio ndo linear no Rubi ja & amplamente
conhecida (15-16] e sera apresentada nesta segio como base para o modelo a ser

proposto para o GdAlO;:Cr™® na proxima secdo.

0 indice de refraciio ndo linear esti ligado a diferenca de
susceptibilidade do estado excitado e do estado fundamental dos ions de Cr*®.
Processos tarmicos, dispersivos e de absorgdo podem contribuir para n; mas nos

casos aqui estudados a contribuigcdo maior @ devida a mecanismos dispersivos.

Um esquema dos niveis de energia do Cr*® relevantes na interagdo
com a radiagdo no Rubi & mostrado na Fig. 24. Com a absorgdo de um foton de
energia hv ocorre a transicio do estado fundamental ‘A; para a banda de
absorgdo “T,. Desta ultima ocorre um decaimento nio radiativo (com tempo de vida
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de ~ 10-? & para o estado excitado 2E, que possui tempo de vida T da ordem de ms

(3ms no Rubi e 14me no GdAlO;:Cr*Y).

0 modelo proposto para o Rubi consiste em considerd-lo come um
sistema de 3 niveis (Fig. 2.5), onde a eficiéncia quéintica da transic3o da banda *Ta
para o estado excitado ?E & ~1. Além disso, a susceptibilidade do estado excitado
se deve principalmente a presenca da banda de transferéncia de carga, embora
existam varios niveis intermediarios entre esta (ltima e o nivel *E. Essa hipites=e

foi verificada nas refs. [15-16,43]1 e acreditamos que também seja valida para o

GdAl0,Crte.

(x:o"cm")5 I %///%

Banda de transferéncic de carga

ENERGIA
|
|
|
!

2 - T
< /le
1 | E
RR'B
ok 1 —*a,

Fig. 24 Niveis de energia do Rubi (ref. {141 )
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wup T

Fig. 25 Sistema de 2 niveis utilizado para o Rubi. 44, & o0 estado fundamental, 4T2

corresponde & banda de abscrgdo e ’E & o estado excitado.

A susceptibilidade total do sistema X, @ dada por X¢ = NeXg + NeXe,
onde X¢ é a susceptibilidade do sistema se todos os atomos estiverem no estado
fundamental e X, @ a suscaptibilidade do sistema se todos os atomos estiverem no
estado excitado. nyg = Ng/Ng @ ne = Na/Ng representam as populagtes relativas do
estado fundamental e excitado respectivamente, N, @ Ny s3o as populagOes do

estado excitado e fundamental e Ng = Ng+Ng & 0 nUmero total de atomos de Crt®.

Como a susceptibilidade de um sistema de dois niveis & conhecida
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(17], podemos escrever Xs @ Xe COMO:

i

2

Xg = agnoCYe —5—5——
g ~W +iTgw

(2.83)

Xe = qeNgCYe ——5————
we - +1Vew

onde w & a frequéncia do laser, wp corresponde ac centro da banda 4T, com
laraura 7; we @ 7o sdo respectivamente é frequéncia central (medida a partir do
astado *E) e a largura da banda de transferéncia de carga, ay @ o coeficiente de
absorgd3o do campo n3o saturado e a¢ @ a absorgdo do estado excitado. Naste
modelo simpliflicado estamos considerando gque apenas a banda ‘Tg contribui para a
susceptibilidade do estado fundamental, enquanto que a do estado excitado &

produzida principalmente pela banda de transferéncia de caraa.
As susceptibilidades definidas palas Eas. (2.8) sdo grandezas de

origens microscépicas, mas podem ser relacionadas com o indice de refracdo total

n do meio pela relagao:

£ =€ ( 1 + Xg+ne e - Xg )) (2.9

onde € =n°,n = Ng + Nzl , Ng + Ng = 1, n=l/I(1+l/1) e I & a intensidade de

saturagdo do meio.

Como normalmente a contribuigﬁo ndo linear para o indice de
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refragio total @ pecuena, podemos fazer a seguinte aproximag:io: nal << ng. Dassa

forma , a Eq. (2.9 se torna:

- Xe - Xg

2 m—— e
M2 = e 41T 2.10

A Ea. (2.10) demonstra gua a nio linearidade do sistema esti na

diferenca de susceptibilidades do estado excitadoc e do estado fundamental e

podemos definir Xa = Xe - X9 ~ x(al .

A partir das Eqs. (28) e (2;10) podemos expressar a parte real de n,

como:

(o)
.o A NoGe  4¢ _
i =i I %58 219

I; = Rw/oyT(1+4g1 (2.12a)
Bp = ( we? - w/WY, (2.12b)
Ay = 2w - W/ Ve (2.1Zc)

onde oy @ a segcdo de choque do estado fundamental no centro da banda 4T,. Da

mesma forma, obtemos para a parte imaginaria de n,:

oo )\G_Q -
2" = LTy L - Ce/0r) @13

A parte imagindria n,” do indice de refragdo ndio linear &
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oroporcional a Neos - Neoe, onde N, @ a populagdo do estado axcitado @ Ny @ a
populagdo do estado fundamental. No limite de baixas intensidades, o meio pode ser

considerado como um meio absortivo, N @ pegueno e ny;” deve ser positivo.

Para o Rubi a expressio (2.41) prev@ um valor de n; de 1%10-%
em2/14 para X=5145 nm (usando os parametros retirados da ref. [9)), que esta em

perfeito acordo com o valor medido usando a técnica de Mistura de Duas Ondas

£9,407 .

0 modelo apresentado per‘mit.e fazer uma sér"ie de previsOes. Como a
banda de transferéncia de carga & tal que we >> w, entdo A, >> 1 e ny’ nio deve
mudar de sinal em lados opostos da banda ‘Tg (400 a 600 nm). Além disso, a
dependéncia de n; com o comprimento de onda da luz incidente deve acompanhar a
forma da banda de absorgdo ‘Tz pois ny oo 1/l; e I; dapende da largura A; da banda
- de absorg3c de acordo com a Eqg. (2.12a). Também @ possival concluir que n;’ deve
ser independente da temperatura, ja que 2 largura da banda de transferéncia de
carga Y, ndo & fungio da temperatura. Todas as previsSes acima foram verificadas

por Adler e Lawandw [16] no caso do Rubi.

A razdo r = ny"/ny’ pode ser obtida a partir das Egs. (2.41) e (2.13),

supondo 4,° 3> 1 e desprezando agdy:

r=-2L A, (1 - 0e/Ce) 244
(o)
Ce
Da Eaq. (2.14) observamos quae segundo este modelo, o valor de r deve
ser sempre positivo na regido do espectro visivel (400 nm - 600 nm ) se co < Oy,
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pois reste casoc, 8, > 0. Mo Rubl, 0,/0. = 57, de scordo com a referencia (421

2.52- INTERAGAD DE PARES DE CR*® ( GERACAD DA GRADE NO GdAlD;Cr*™

Juando as concentragBes de ions dos Cr0c =30 mais 2l
desenvolvimento feito ma segdo Z5.1 deixa de ser valido pois comegam a se iornar

. ~ - ; A . + . L -t
interagoes entre pares Cr-Cr. Mo GdAl0;Cr77 3 fol coservaga

(2

importantes a

11}

a interagcdo =ntre pares Ir-Cr em 77 K com concentragdc de J.4% [iE]. Como &
amostra gue utilizamos neste tratcalho apresenta uma concentragdo supericr a 0.4
%, acreditamos aue o efeito da inter‘ag,'éo entre os pares Cr-Cr seja um processo
levada em conta. Também i3 foi estudada a transferéncia de erneragia induzida entre

b . . - 2 . 2 .-
os ions de Cr*® = GA*® no Gdalogort® 32

Conforme sera visto mais adiante , a razio r para o GdAlD;Cr*® &
uma fungdo da intensidade. Forém, de acordo com o desenvolvimento da segdo
anterior esse fendmerc n3c pode ser explicado. Para tanto, iremos propor gue o
mecanismo rasponsavel pela varian;io de r com a intensidade = a inter‘agﬁo antrs
pares Cr-Cr, gue sera descrita a saguir. Essa hipotase foi iniciaimente sugerida
na ref. [42] e mostra gue o processo de interagdo de pares de Cr & mais afetivo
gue a interagd3o entra ions de Cr*® e Go*® 0Os resultados obtidos e=m Si4 nm

concordaram bem com os dados experimentais [4Z].

A interac3o dos pares Cr-Cr consiste na transferéncia de energia

cooperativa com a absorgio de um f6ton. O mecanismo estd mostrado na Fig. Z&. C

processo consiste de dois ionse de Cr gue inicialmente se encontram no estado

£3
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excitado %E. A energia de excitagdc é hw e no estado final, um dos ions de Cr
decai para o estado fundamental 4A2 enquanto que o outro passa para a banda de
transferéncia de carga, decaindo nSo radiativamente para ?E. Este processo
modifica o coeficiente de absor¢do do meio, sendo que a expressio teorica ja foi

obtida em 1970, conforme a ref. {19]. O coeficiente de absorgio do estado excitado

passa a ser acresentado do termo:

(- =4
a“(u) = ng Ni Nb Cao Tso f g‘"(u") g‘,“(u'-i-u') dv (2.15)
()

onde C,e depende do tipo de interagdo entre os ions A e B, N; é a concentragio do
j-ésimo ion, 0,5 é a secio de chogue integrada na frequéncia, g(v™ é a forma de
linha normalizada para a transig83o do j-@simo ion @ os indices em @ ab representam

respactivamente emissio e absorcdo.

2E e € e S s ——— T ———
+hy —

“Az ———— ——) e

) A 8 A B

Fig. 26 Mecanismo de transferénoia de energia com a absorg¢do de um foton entre

dois ions de Cr.



A Eq. (2.15) pode ser simplificada se fizermos as seguintes

consideracgdes:
- Os ions A e B represantam dois ions de Cr*® no astado excitade 2E N, = Ny).

- A forma da linha da transigio do estado excitado % para a banda de
transferéncia de carga & muito larga e pode ser considerada como constante na
regifo de superposic8o com a transigio de “E para “A;. Dessa forma, podemos

expresear g, como sendo g,**we + v), onde v, & a energia do nivel 2E.

- A forma da linha da transiglo de °E para ‘A, & praticamente uma fungio delta,

de tal forma que g"" () ~8(" - we).

Com as consideragﬁes anteriores, a Eqg. (2.15) pode ser ascrita

como:
Gee = Coe Na%0ag 00 [ 1 + 4Wwp - %/7e ) (2.16)

onde Vvo=Ucy - 20e, Yoy @ Uey SkO raspactivamente a largura de linha a o centro da
banda de transferéncia de carga. A seglio de choque corrrespondente & absorgio

Ote © T = @ee/N; . A inclusio desse termo no indice de refragdo ndo linear

imaginario nos fornece a seguinte expressio:

F) Ng

N2’ =Mo" | L - ol AT Ty

2.47

Equivalentemente, temos para a razio r definida pela Eqg. (2.14):
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= Flu) Ng
rEre ( l - T ol | (2.18)

onde os sub-indices o nas Egs. (2.17) e (2.18) representam as expressdes definidas
por (2.13) e (2.14) e F(v) @ dado por:
-4
Fl) = Cee Cag Cho l 1+ ‘"—”"—'-ii”—z ] (2.19)
Yoo
A dependéncia de r com a intensidade, como mostra a Eq. (2.18) foi

verificada para o <31:!¢>~1C19,:Cr""o em baixas intensidades para 514 nm [42].
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3- TECNCA [E MSTURA DE DUAS ONDAS
3.1-INTRODUCAD

A Mistura de Duas Ondas (MDO) & uma técnica da optica ndo linear
que permite o estudo de efeitos relacionados com a susceptibilidade de terceira
ordem, medindo-se a transferéncia de energia entre duas ondas eletromagnéticas
em meios ndo lineares. Essa téonica consiste na interferéncia de dois feixes de
luz dentro do meio, originando uma modulagdo da susceptibilidade, que permite a
difragio dos feixes por espalhamento éragg (auto-difracgio), possibilitando sob
certas condigles, a transferéncia nio reciproca de energia entre ambos. A
transferéncia de energia esta ligada a defasagem espacial existente entre o

padrdo de interferéncia gerado no meio e a grade de indice de refrag3o, como

vnr&inos adiante.

A MDO tem sido amplamente utilizada no estudo da meios nido
lineares como por exemplo os materiais fotorrefrativos [20,24] e absorvedores
saturdveis [9-11,21-23). Em materiais fotorrefrativos, a transferénoia de =nersia
ocorre devido a uma defasagem natural entre o padrio de interferéncia e a
modulagio do indice de refracdio. E=sa defasagem é de /2, que é a condig3o para a
transferéncia de eneraia maxima. Ja para os absorvedores saturaveis é necessario
que a defasagem seja introduzida no sistema pela interferdnoia de dois feixes com
freguéncias diferentes, o que @ feito via efeito Doppler. Neste oaso, ocorre a

formag#o de uma orade dindmica.

A idéia de se usar grades din&micas para o acoplamento de energia
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foi proposto em 1973 por um grupo de cientistas soviéticos [25], mostrando que uma
defasagem espacial entre a grade de indice de refragdo e o padrdo de
interferéncia pode ser produzida por uma grade que se move em relacdo ac meio. A
defasagem. espacial raesulta da inercia temporal do maio para o processo de
formagdo da orade, isto é, depende do tempo de resposta do meio, e da origem a

transferéncia de energia entre os feixes.
32-MISTURA DE DUAS ONDAS NAO DEGENERADAS EM MEIOS KERR

) tratamento de M™MDO a;:r‘usntado a seguir esta baseado no
trabaiho de McMichael e P. Yeh (9], que trata do estudo da interagio nio linear de
dois feixes no Rubi, onde se demonstra a possibilidade de haver ganho de energia

excedendo as perdas por absorgdo e reflaxio de Fresnel.

A Mistura de Duas Ondas nio Deganaradas (MDOND) consiste na
interferéncia de dois feixes coerentes com frequéncias w; e w; em meios cujo
indice de refragiio @ da forma n = ng+nyl, chamados de meios tipo Kerr. n; & o
coeficiente Kerr e geralmente @ uma orandeza complexa, isto & , np=ny'+iny”, onda
n,' representa a contribuigcio da parte dispersiva & n;” & a parte de absorgio nio
linear. Quando as frequéncias dos feixes incidentes s3o tais que w;=w; temos o

caso de Mistura de Duas Ondas Degeneradas.

0 trabalho de McMichaal @ P. Yeh [9], por sua vez, esta basaado nos
trabalhos de P. Yeh [i1] e Silberberg e Bar-Joseph [12), sendoc que neastes dois
ultimos n, @ considerado como uma orandeza real. Quando n; @ real e wy=w,

mostra-se gue nio ha troca de energia entre os feixes incidentes.



32.1-FORMACAO DA GRADE DE INDICE DE REFRAGAO

05 campos 330 considerados como ondas clanas com as mesmas
colarizagdes, com intensidades opequenas comparadas com a intensidade o

saturagdo do meio & 530 descritos pelas expressdas:

E, = %&1 exp Lilw,t-k, M + cc. 2.4
E; = %52 exp [ifwgt-ks.r + C.C. (2.2)

Estes campos formam um padric de interferéncia no meic cuja

distribuigdo de intensidade & dado por:

=IER=( ley P +legl®re ex exnlitNt-K rire Fepexpl-i(0L-K ) 3 ¢

!.ll
W

onde fl=w;-w, e K=k;-k;. Neste casc o padr3o de interferéncia & dindmico,
deslocando-se na direg3o x com vetor de onda K & freguénecia 0 (Fig. 2.1, O
periodo A do padrioc & Zn/K e estd relacionado 2o comprimento de onda X dos
feixes por A=X/(Zsend/Z). A resposta doc meic ac padrio de interferéncia expresso

pela Eq(3.3) ocorra atraves da modulagdo do indice de rafragdo.

Como o padr3o de interferéncia & dinidmico, a resgosta n3o lingar
em um dado ponto do meio & determinada pela amplitude do campo =létrico nas
vizinhangas, isto &, o processo & n3o local = possui um tempa de rasposta finito.

Esse processo & descrito pela eqguag3o de relaxag3o de Debue [4I:
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Td-a"T! +ng = <EXAL> 3.4

cuja solucdo é:
+00
Na=ling’ + i ng")/ZJI <EX(t)> exp [(t-t)/7] dt’ (3.5

~-o0

Resolvendo a £q.(3.5) obtemos:

1+i0d7

L 3 t ]
Na=(ny'+ing™) [Isﬂzﬂezla + 2182 _aynfit-Kr) + %{%exp[-i(ﬂt-l(r)]] (3.6)
onde T @ o tempo de resposta do meio.

Comparando a expressdo (3.6) com o padrio de intensidade dado pela

£q.(3.3), pode-se notar que existe uma defasagem ¢, tal gue:
Py=-artaidT) 3.7

¢, € a defasagem responsavel pela transferéncia de energia entre
ambos os feixes. £ importante observar que mesmo para o caso em que =0, isto &,
guando a grade de populagio @ estacionaria, ainda existe uma defasagem devida ao

fator r=n;"/ny’, que permite a transferéncia de energia entre os feixes.
322-equaciiEs BASICAS

Para se daterminar o comportamento dos campos no maeio , utiliza-se

a equagiio de onda para o campo eletromagnético total E:



2
2 2,.2, 3°E 2, 8%Pp;
V°E - (ng“/c®) ? = (4m/c”) —atT- 38

P @ a contribuigdo ndo linear da polarizagio total P=P;+Ps; onde
P,:wa representa a Dolarizag:ﬁo lin@ar e Pn,zx(a’IE[’E. Como dissemos, 0 campo E
representa o campo eletromagnético total no meio, isto @ E=E,+E,, onde E, e E; sdo
dados respectivamente pelas Eqs. (3.1) @ (3.2). Nesta segio estamos usando o

sistema de unidades CGS, similarmente ao gue esta apresentado na literatura.

Pode-sae transformar a eqdag?io de onda para o campo E em duas
equagdes diferenciais escalares e de primeira ordem, usando a aproximagdo SVEA
(Slowly Varying Electric Amplitude Approximation), que pressupde que E@t) @ uma
fungio gue varia lentamente comparada com expl(i(wt-k.ri] tanto no espage r como no

tempo t. Matematicamente , essa condig3o pode ser expressa como KBE/3z) » 8*e/az?

e WwBE/aL) » 3%E/atd.

Dessa forma, a eguagio de onda pode ser reduzida ias seguintes

aquagbes:
gd—"z—" = - % k" Pa' (3-9)
%"2_2 =- n:i Kez Pa (340

onde kyy @ kar representam as projecoes de k; @ k; na diregio de z. Usando a

r-elagio x“’l = Nghp/2n e substituindo o valor dea P, as Eqgs. (3.9) e (3.10) se tornam:



de g L, 2 U S N ‘ iy n

oz g - !

i - B ; -

deg i 2 o @ 2 _-
2= 25 ng expligdie,fey - nzllepl® + 1640 €2 | (3.12)

dz 4n !

G orimeiro i2rmo das Egs. 341y e (3.i2Y & responsavel pslo

acoplaments entre os campes E; 2 E; snguanto gue o termos leyfeg 2

By
™

To

(2

raprasantam a auto-modulacio de fase.

FPara obtermos as esousgles das intensidades [; e I fazemos a

Seguinte mudanga de wvariavels ¢ = 4 ZI; exp (i 2 £ = 21 (1Ps

2 ¢; = 4 2z exp (gl AD

substituirmos essas novas variiveis nas Eas. (3.44) & (2.42) devemos iavar 2m conia

qua as fases ¢, 2 ¢; s3o tambem Funn;i':ias da z. Tomando =z parte real das Egs. (3.14)
e (3.12) obtemos:
dli 27\'”2, l, . Il 12 & }112 ) " , ;
e S ie——A= " 11 + I'Z nr 11 - z 2:" - g (3.4
dz  hcos®/Z | 4+ & 4+8% |
dl,  zmny I 2 2.4t 5
) &
— = ——t rl.c 4 r o+ I, 1 - al {3.14)
dz »COS/Z ] < { 1+'32 l+’32 ,) 12 2

onde a absorg3o linear do meio & foi introduzida fenomenologicamente, = Ny /ny =
§ = 07. Os termos com dependéncia em r representam um  aumerto na
transmissividade do meio a altas intensidades devido a efeitos de saturagdo,
enguanto gue o termo com dependéncia §/(1+8%) & responsavel palo acoplaments dos

feixes.



Da mesma forma gue s30 obtidas as Egs. (3.13) e (3.14) também se

obtem as equagles para as fases ¢, e ¢,, iaualando as partes imaginarias das Egs.

(3.11) e (3.12):

d¢s kng' kna"ly §

= 2 2 1

proe = ‘ Iy + Iz + , 1+62 (3.19)
d¢y _ _ kng' _’_’z_.a

= = { : } e 83 (3.16)

Como as fases ¢; e ¢, dependem de 2z, isso significa uma inclinagio

do padrdo de interferéncia em relagdo ao eixo z.

Da forma que as equ.gﬁes para as intensidades [; a I, se
apresentam, ndo é possivel uma solugdo exata do problema. Para simplificar essas

equagdes algumas consideragtes podem ser feitas:

D 1@>> I(@). Em condigSes experimentais normalmente temos 1,(0)/140) ~ 00i e o
feixe [; é chamado de feixe de bombeamento ( ou feixe forte), enquanto que I; é o

feixe de prova (ou feixe fraco).

2) §<< w;7. Esta condig8o significa que w, e w, s8o freauéncias muito préximas, de

tal forma que << w;we. Experimentalmente usamos () da ordem de 10 - 100 Hz.

3) r¢<< 4. Sera mostrado adiante que para os cristais utilizados r~0.4, o que

significa gue os efeitos gerados por n, sio quase qua completamente da origam
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digpersiva.

Com as aproximagﬁes anteriores obtemos:

a

I
B=-al (347

d _ 2 {8+ r
dz rcos9/2

5 | 551 ‘mz - alp (3.18)

Conforma a Eg. (3.17), o campo E; sofre apenas absorgio linear
enguanto gue para E; além da absorgdo linear, ha duas contribuigGes para o
ganho de energia. O primeiro termo na Eq. (3.18), que @ anti-simétrico am §, e a’
cont.r'ibuigio da orade dispersiva e e responsavel pelo acoplamento dos feixes,
permitindo a transferéncia de eneraia entre ambos. Para § > 0 (e ny’ > 0) tem-se
um ganho de energia em I, enguanto que para § < O, ocorre a transferéncia de

energia de I; para l,, tendo-se entio perda de energia em I,.

A contribuigdo simétrica @ devida a n;” e é sempre positiva se np”
> 0 . Como nos casos estudados ny'>> nNy”, 0 mecanismo de transferéncia de energia
@ guase inteiramente devido a ny'. Ainda na Eq.(3.i8) pode-se notar cue sempre que
O primeiro termo do segundo membro for maior que a absorgdo linear, havera ganho

efetivo do feixe fraco. Resolvendo as Eqs. (3.17) e (3.48) obtamos:

1) = I,(D) exp ¢-al) (3.19)
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& partir das sxpressoes par:z as irntensidades dos dois fsixes no

meic, definimos ce parametros de aanho Ty e Ty

[ 1081 - 3 )
ry =in| 2oL l =gu8-r8 (320
260 | L+ a2
BEGER 1
A0, PP
T-=1n{| & l = g,L i {(3.22)
‘ @0 | R TI /102

27’ 11 - expt-al)
ncos9/2 | al

onde g3 = & o chamado fator de acoplamento ou ganho. L ae

espessura do cristal e [; & 3 intensidade de saturacgdo do meio.

Em Iz o termo (1+1,/19? & introduzido fenomenologicamente {91 come
uma corregdo para os casos em gue I; @ da ordem de [ davido ao sfeits de
saturagic de Tz, oue nSo & levado em conta neste tratamento. A transfer2ncia
maxima de =neraia de I, para [; ocorra para § = &, onde {t = i/7, mostrando a
dependéncia com o tempo de resposta do meio. Meste caso, a defasagem ca grade de

populacdo em relagdo ao padric de interferéncia & de ~ 45°.

O tratamento de MDO apresentadoc se aplica bem a cristais com
Janho pegueno, como & o caso por axemploc do Rubi 2 da Fluoresceina. Porém, =5 &
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adeguado para intensidades tais gue | << I, ja que n3o leva em conta efeitos de
saturagdo da grade de populagdio do estado excitado. A necessidade de uma teoria
mais completa surgiu a partir do comportamento observado para o GdAlO;Cr*® no
gual a contribuigio da parte anti-simétrica para o ganho I'; & fungdo da

intensidade, 0 qua nio pode ser explicado pela teoria apresentada nesta segio.

3.3- MISTURA DE DUAS ONDAS TRANSIENTE EM MEIOS KERR

3.3.1-INTRODUCAD

Nesta segio sera descrita uma modificagdo da técnica de MDO,
mostrada no trabalho de Boothrouyd [26], que permite a medida direta da fase ¢ do

indice de refragdo n3o linear ng=inzlexp(i¢) e também permite determinar

sepaﬁadamente o sinal das suas partes real e imaainaria.

A alterag3o na técnica de Mistura de Duas Ondas consiste em gerar
uma varredura instantdnea do padr3o de intensidade sobre a grade de indice de
refracdo estacionaria ja estabeleacida, aplicando um transiente de fase no feixe de
prova. 0 transiente de fase aplicado ac feixe de prova faz com que O mesmo
apresente um comportamentd senoidal cuja fase inicial, seaundo Boothroud, &
exatamente a fase ¢ do indice de refragdo ndo linear. Essa técnica foi
desenvolvida a partir do estudo da contr‘ibuigﬁo do “flyback” para a Mistura de

Duas Ondas convencional, apresentada em um trabalho ant.efior de Boothroyd [10].

Um dos interesses em utilizar essa técnica & gue se trata de uma

forma alternativa de obter a raz3o r=n;"/n;’, podendo-sa comparar este resultado
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com O obtido pela MDO descrita na segdo anterior. Alem disso, permite verificar a
dependéncia da fase inicial do feixe de prova com a intensidade, n3c prevista por

Boothroud, porém observada no Gdal0;Crt® (221

3.32-FORMACAD DA GRADE DE INDICE DE REFRAGAD

A grade de indice de refragdo é gerada pela interferéncia de dois
feixes com a mesma frequéncia (Fia. 2.1), ou seja , a grade & estaciondria. Ao ser
aplicado o pulsc no feixe de prova, o padri3o de interferéncia se desloca sobre a
grade de indice de refragdo que sa mantém estacionaria, pois o tempo de duragdo

do pulso é muito menor gue o tempo de resposta do meio.
3.3.3-EQUACDES BASICAS

A equagﬁo que detamina o comportamento do faixe fraco E;
(seauindo a notagdo da segdo 3.2, Eq(3.12) ) ja foi determinada no caso geral de
ondas n3o degeneradas. Fazendo agora §=0, ja que inicialmente os dois feixes
possuem a mesma fregquéncia e desprezando ’Gglz, obtemos a equagdo para a

amplitude do feixe fraco:

&__iknz

=2 T 2 leyPes - £ ¢z (3.23

onde k=2n/A\cos6/2 é& a projegido na diregdo z do vaetor de onda dos feixes

incidentes, @ @ o coeficiente de absorgdo linear e ¢; @ a amplitude do campo do
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feixe de bombeamento. A solugdo da Eg. (3.23) &:
£2(2) = €(0) XD (-az/2) | 1 + k_!_rzlg_lg !c.ﬂz exp [i(¢-x/2)] (3.24)

0 segundo termo representa a parte do feixe bombeamento difratado
coerentemente na dir‘egio do feixe de prova com uma defasagem de ¢ - m/2 am
relagdo a este, enquanto gque o primeiro & o feixa de prova transmitido atraves do

meio @ gue sofre absor¢do linear. Esta parte segue a fase do feixe de prova

durante a aplicagdo do transiente de fase.

A parte do feixe de prova gue & devida a contribuigdo da difragdo

do faixe forte permanece inalterada quando um transiente de fase explid®t)] é

aplicado ac feixe de prova.
exll) = ex{0) mxpi-(ac/2)L] { expli(§(t)] + 'ﬂn_g_gﬂf_'._ expli(¢-n/2) (3.2
A intensidade do feixe de prova sera:
LL)=1x(0) exp(-aL) ( 1+ KN P1,2L2 - kinglll sen [ 84) - ¢ 2 ) (3.26)

A fase inicial do feixe de prova e obtida em ¢t = 0 guando &(t)=0,
sendo dada por -¢. Na ref. [26] foram medidas as fases iniciais do Rubi, Acridina e
Fluoresceina em fungdo do comprimento de onda e concordam bem com a teoria

baseada no alargamento homogéneo da absorg&'o do estade fundamental, proposto na

segdo 25.



Deve-se ressaltar cue neste tratamento nio s3o considerados os
aefeitos de sat.ur'ag:ﬁo da fase inicial, o que sari feito mais adiante. Porém, para
intensidades baixas, a dependéncia da fase inicial com intensidade para o

GdAlO; :Cr*® concorda bem com o resultado tedrico expresso na Eq.(3.26).

3 4-EFEITOS DE SATURAGAD NA MISTURA DE DUAS ONDAS

3.4.1- INTRODUCAO

Ja foi mostrado na sm;:ioh 3.2 um desenvolvimento tedrico para a
MDO aplicado ao caso de meios Kerr. Porém, esse tratamento e limitado pelo fato
de n3o incluir efeitos de saturagc no processo de transferéncia de energia.
Nesta sec3o sera desenvolvido um tratamento gue leva em conta fenfmenos de
sat.u!"‘ag;io, baseado no formalismo de auto-difragdo dos feixes incidentes. O
trabalho, apresentado na referéncia [23), & até certo ponto, similar ao tratamento
de auto-difragio de Fragnito et al [27], onde neste Gltimo a grade formada no meio

& estacionaria, enquantc que no primeiro, a arade considerada e dinamica.

0 método consiste em tratar a MDO como um caso particular da
auto-difrag3o dos feixes incidentes, onde os feixes difratados de ordem superior
ndo s3o considerados. Quando a intensidade no cristal @ modulada espacialmente,
esta gera uma grade de populagdo que pode difratar qualguer onda gue atravessar
o meio, inclusive as prdprias ondas que induzem a orade, dando origem a n ordans
de difragdo. Apos obter-se uma expressio aeral para a n-ésima ordem difratada na

orade dinadmica saturada, a8 MDO é tratada como um caso particular onde n=0 (auto-

difragio de ordem zero).



a,

4 ideéia basica consiste em fazer uma axpansio de Fourier da
polarizagdo ndo linear, o gue permite cbter expressSes analiticas no caso em gue
[<< I, concordando bem com os resultados ji conhecidos na literatura, mesmo para
pardmetros de saturacdo altos. E importante notar que embora 2 taoria a =zer
apresentada a saguir seja mais abrangente gue a mosirada na sag:éio 2.2, ainda
apresenta aloumas limitag.Sls tais como a suposigio cde meios ooticamante finos e
a coneiderac3o de gue a amplitude da grade de indice & constante. Como resultado

cbtem-se uma dependéncia com a intensidade ao sinal do feixe fraco i que segue =

lei I/(1+I/'I,-)2, gue esta de acordo com o resultado de McMichael [9].

3.42-MISTURA DE DUAS ONDAS NAQ DEGENERADAS EM ABSORVEDORES SATURAVEIS
" Yamos supor cue a amostra utilizada é opticamente fina, isto & aue
a forma da grade n3o muda ao longo da direcdc de propagagdo. Alam dissdo, os
faixes sdo tratados como ondas planas com a mesma polarizagio e as intensicades
dos feixes sio tais cque I;<< ;.
Os feixes sio represantados por Eg* axp [ilkg'r - wit + 6501, que &

o feixe de bombeamento @ Ej~ exp [itkg™r - w_t + #57)], ¢ feixe de prova.

D &ngulo formado peios dois faixes incidentes € 29 e a direcSo de
propagacd3o de ambos & representada por ko' e ko~. Definindo £ = wy - w_ como 2

diferenga de frequéncia entre os dois feixes, o padrio de interferéncia produzido

’
2
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(%) = £ conclol® = I + I, cos Kx - 0t + 49) @27

onde E; @ a soma dos campos incidentes, ¢q € a permissividade do vacuo, N € o
indice de refragido do meio, lp= It +1 o1y =2 Jlo" oo  K=2Zn/A e dé = ¢o+ - $o0”.

Nesta secido voltamos a utilizar o sistema internacional de unidades.

0O meio é considerado como um sistema de 3 niveis, conforme mostra
a Fig. 25, onde a transferéncia de populagdc da banda *T; para o nivel ’E &

extremamente rapida, com eficiencia quintica ~ 1. Neste caso, a polarizagdo total

do meio e:
P=e N? - DE + €p (NgXg + NXe)E = eol N3-1 + X} + Pni (3.28)

Aqui Pp; = egnel Xe-Xo)E, NNy @ a populagio do estado fundamental e
neNe 2 do estado excitado. Ng=Ng + N representa o numero de ions de Cr no meio,
X¢ da a contribuigdo para a susceptibilidade total do meio se todos os ions

estiverem no astado fundamaental e X, se todos estiverem no estado excitado.

A equagdo de taxa para o sistema de 3 niveis descrito acima é dada

dn, - Ne ~e
at = (i*ﬂg)“«p - T_l (3.29)

onde foi usado que Ny + N = 1. T; & o tempo de relaxagdo longitudinal, Wes =
col/Rw, o’o=n2wT2/ncneo @ a segd3o de choque de absorgio e T; € o tempo de
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relaxagdo transversal.

Como Wep @ proporcional a intensidade [, oue por sua vez depende

de x 2 t, a Eq. (3.30) é n3o linear e para resoclvé-la usa-=e a expansio de Fourier

de nsx,t) :

= 4 2 : (K x-
nelx,t) = T35, Ap explilkx-Ot+ag)] (330

onde Sp=lg/Is, lsi=hw/cqT; & a intensidade de sat.ur'ag;io e os coeficientes A, sido tais

gue no caso estacionario (t3>>Ty), Ag = S e Ap @ dado por:

. ini -
An = UM i‘;—g )it ( 'n' (1 - isign mOT,) (3.31)
1

com Slﬂll/ls e T1‘=T1/’(1+59).

Toda a teoria deste tratamento & baseada na expansio dada pela Egq.
(330), que representa uma orade ndo sencidal de populagdo. formada pela
superposigio de varias grades senoidais com periodos A, A/2, A/3, etc. Os feixes

difratados de ordem mais alta podem ser interpretados como aqueles difratados

pelas grades de menor periodo.

Da mesma forma gue para ne(xt), usa-se a expansdo do campo total E

no interior do cristal em suas n ordens difratadas pela grade de populagio:

o0
E=p (e.,,* exp (ilin+ 1/DKx-tn+ DALY + €n™ exp (iltn+1/2Kx-ntl)| excliBnzl  (3.32)
0

48



Ba & definido de forma a satisfazer a relagio de dispersio

Knx2+knz2=(wn/0)?, sendo dado por Ba=(wh/c) Ai-(Zn+1)®send . Substituindo as Eas.
(330 e (332 na eguagio da onda (com a aproximagdo SVEA), fazendo

. - . )
Sen~ /3x=3en/34y=0 e considerando os termos com a mesma dependéncia em x e t

obtemos:
dent _ i 2 + R~
3 . B, ¥ _+ .
d; = 2—’& {/C) {Xoen + o, 120, [ Xep Ar-n & exp [-ill-nAg) +
==
+XnPrrnsy € explitlene DAS l exp [i(8;-8a)) } (3.33)
deén” i ; - .
—d—;- = fé; (w/0)? { Xotn~ + 1—_3'8—0 2 ( Xor Aranss € exp [iQ+n+1AS] +
+ Ynmfp-n € exp {i1-nMA¢ ) exp [i(B;-8nr)] } (3.34)

onde Xa=Xe-Xg. Com as expressfes (3.33) e (3.34) & possivel obter-=e em pr‘incipio,

qualquer ordem n difratada, com a vantagem destas equag:ﬁcs serem lineares.

Na MDO apenas os feixes €' e €~ s8o importantes, ja que os feixes
difratados de ordem nz 0 n3o s3o observados. Assim, as Eqgs. (3.33) e (3.34) se

tornam:

d"O". . _d 2 XMAO + XmA1 - .
=z " Z6, {w/c) Xo + 15, € * 135, €,~ exp [-iA#] (3.3
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deg” . 2 Xm*AJ_* + . XaiPo -
az ° 36 (10/C) {__-1-*30 €g exp [-i8¢) + 1§ Xo + I+ 5 &g (3.36)

A resoeito das Egs. (3.35) e (3.36) algumas considaragbes podem ser
feitas. Em primeiro lugar , g7 ~ exp [igg™] e ¢p ~ exp [igy~], o gue cancela a
dependéncia com a fase, se estas forem indepententes de z. Além disso, em
condigfes experimentais a contribuicdo do feixe e, & tal que ¢~ << 50+ , O que

permite desprezar o segundo termo do segundo membro da Eq. (3.39), obtendo-se

diretamente o valor de ;'
£o(2) = e°+(0) exp [ i¥z ( Xo + Xetho j (3.37)

Substituindo-se este valor na eguagdo para ¢p~ 2 usando a relagdo

X & 2nn, e as definigOes da S,, By , obtemos a expressio para a intensidade do

feixe fraco Ip™

+
Ig~L) = I~ (@ { g 4 3MNallo O pep } (3.38)
M 1+ 55)° 144

A Eq(3.38) representa a dependéncia da intensidade do feixe fraco
no interior do cristal em fungdo da contribuigSo do indice de refragdo ndo linear
nz e da diferenca de freguéncia entre os feixes forte e fraco expressa em A. A

partir dessa equagdo pode-se definir o pardmetro de ganho do feixe fraco I'y de

tal forma que:

Io~aL) | amnyLic*af 1 -
r, =in}| == =__L_L_l._._"é’ (3.39
t l I, @D ) ANL+S2 | 1+4%



Comparandc a

Eg.(3.3%) com =3 sxpressic cara o ganho gefinids na
o, 13Z1) cheerva-se gue zoui aparece a infludrciz cos efeitms de saturacic pels
terma (1+55° 2 be

tambem pela saturacdo do tempo de vida v

Anziogamernte & £q. i3 Z72), podemos definir o parametro de ganne Tz
de forma que:

4ﬂn2'i_

~ acose/s

=
=

1
i.J]
FN

A l I 240
1+ A° i+ 55°

o

o
P



4 -MONTAGEM EXPERMENTAL

LY

4 1-INTRODUGAQ

A montagem experimental da Mistura de Duas Ondas & semelhante a

um interfertmetra de Michelson, conforme mostra a F ig. 41

BS
Art LASER (M
FE L
. Y

PZT - WF—’/EJ ——
) M; Mo '
G

" le

Fig. 4.1 Montagem experimental utilizada na Mistura de Duas Ondas.

My , Mz e M; =30 espelhos de Aluminio, BS representa um divisor de
feixe com transmissividade de 10% e L é uma lente convergente com dist8ncia focal
de 60 com. O filtro espacial FE tem a Fungﬁo de otimizar a qualidade do modo do

feixe do laser, gue deve ser Gaussiano. Os filtros F entre BS e Mz sdo utilizados
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2020 »
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.- .

orimeira, gue & o feixe refletido na diregic do espelho Ma 2 O
faixe fraco devido 3 agdo dos filtros F. & out
transmitido na direg3o do espelho M, e & o chamado feixa forte.

outra parte & o

faixa

de tal forma cus a

5 espelno M, estd conectado a um transdutor ciszoelistrico (PIT)
aplicagdo de uma t=ns3c no mesmo orovoca o deslocamantd oo

espeihc M. A modulagBc da frequéncia do feixe fraco se deve ac efeito Doppler

provocado rpelc movimento do espelho. Quando o mesmo se desloca para

a frente, G

gue corraesponde a aplicagdo de uma tens3o positiva no PZT, temos um aumento na
frequéncia do feixe fraco, enquantc que uma resuits num

gue pode ser produzida com o PZT asta na faixa de i a 500 Hz. A tens3o maxima
gue pode sar = i

u

regativa
decréscimo desta. A diferenga de frequéncia ertre o feixe forte e o feixe fraco
.clicada ao PZT

& de 300V, limitada pelo gerador de fungdes G. A
detec3o do sinal de MLCO & feita utilizando um fotodetetor FD tipo MRLDSCO que =
conectado ao faixe fraco. For sua vez, o fotodetetor
M e ao osciloscooio 0.

-
=2
=

- conectado a2 um multimstro
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aplicado

n

[o R

ATV
ik

utilizagdo da técnica de

convencional

podem ser
e pulscs ac PZT: tens3o iriangular, -ampa direta e rampa
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inversa, conforme mostra a Fig. 4.2.

>4
o
<
N —_—_—— e —— ———— — —_—— —
2
w
-
-
TEMPO (s)
(a)
=4 54
'% 12
prs —— — — — — —— (/5] — — — — —— —
iﬁ 2
= e
- —
TEMPO (s) TEMPO (s)

(b) (c)

Fig. 42 Tipos de pulsos aplicados ao PZT. (a) Rampa triangular , (b} rampa direta

e (¢} rampa inversa.

4 2-CALIBRACAO DO PZT

A tensdo no PZT é& fungdo do comprimento de onda do laser e deve
provocar um deslocamento de )\/2 no espelho M; de forma cue a frequencia da
rampa aplicada corresponda a diferenca de freguéncia entre os feixes. Para

determinar gual o valor correto da tens3o responsavel pelo daslocamento de \/2
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no espelho @ necessarioc coloca-lo num interferdmetro de Michelson ( neste caso, a
montagem de MDO pode ser usada ). E importante que o espelho M, se deslogue

uniformemente para que a frequéncia fique constante no tempo.

A montagem utilizada na calibragdo do PZT esta mostrada na Fig.
43. A 18mina de vidro L é utilizada para provocar a interferéncia dos feixes.
Quando a mesma ocorrer teremos a formagd3o de um padrio de interferéncia cujo
perfil pode ser analisadoc fazendo com que apenas uma das franjas de
interferéncia incida na superficie de um fotodetetor. Ao aplicar-se uma tens3o no
PZT observa-se o deslocamento da posigdo das franjas. Aplicando uma rampa
direta no PZT, a tensd3o deve ser variada até se observar a formagdo de um sinal

senoidal (Fig. 4.3b) no osciloscopio ligado ao fotodetetor. Com o PZT utilizado a

tensdo obtida foi de 120 V em A\=514.5 nm.

Na Fig. 43b observa-se a presenga de um “flyback” no sinal que
ocorre quando o PZT retorna a sua posig3o de tens3o nula. Quando a tensdo esta
crescendo as franjas de interferéncia se deslocam em um dado sentido , porém,
ouando a tensio atinge seu valor maximo ocorre uma variagdo rapida dessa tens3o
até zero . Neste ultimo intervalo as franjas passam a se daslocar em sentido
contrario, uma vez gue o movimento do espelho inverte seu sentido. Ent3o temos a
superposigdc de dois padrfes de interferéncia que se deslocam em sentidos
contrarios no intervalo de tempo em gue a tens3o no PZT passa de seu valor

maximo para zero, 0 gue gera o sinal de “fluback”.



BS

LASER X M,
PZT . —
M3 L FOTODETETOR
0OScC.
(a)
Fig. 43 {a) Montagem experimental para a calibrat;ﬁa do PZT. ¢b) Sinal no
osciloscépio.

4.3-Al INHAMENTO DO SISTEMA

Conhecendo-se a tens3o correta a ser aplicada ao PZT, o passo
seguinta @ o alinhamento do sistema, gue consiste em fazer com gue ambos oOs
feixes interfiram entre si no interior do cristal conforme a Fig. 2.4, de tal forma
gue 0S mesmos sSe propagem paralelamente a super‘ficie da montagem e paralelos
entre si apos de refletirem nos espelhos M, e M;. Essas duas condigfes suraem
devido ao movimento do PZT, pois caso exista uma inclinagdo em gualouer um dos

feixes, a sua superposigdo no cristal sera modificada com o movimento do PZT.

Apds verificar gue os feixes estio paralelos, coloca-se a lente
convergente L na posigdo indicada na Fig. 4.1. Com isso, os feixes convergem para

o foco da lente, posig3o na qual deve ser colocado o cristal. E importante notar
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que a separagﬁo espacial entre os feixes fraco e forte ao incidirem na lente seja
o menor possivel para svitar sfeitos de aberr‘agio da lente e para que o angulo
formado pelos mesmos ao incidirem no cristal seja pequeno. Na montagem aque

utilizamos o 3ngulo formado pelos feixes & de aproximadamente S5°.

Quando ocorre a superposicdo dos feixes no interior do cristal
forma-se um padrdo de interferéncia no feixe fraco cujas franjas se deslocam com
o movimento do espelho M;. A posig3o de M, para a qual o sistema estd alinhado &
aguela em que se verifica o menor nimerc possivel de f‘r'_anjas no feixe fraco,
sendo que estas devem estar na mesma posig3o do feixe fraco guando blogueamos o
feixe forte. Normalmente as franjas geradas no feixe fraco s3o dificeis de serem

observadas, sendo necessario utilizar uma lente diveraente para ampliid-las.

A verificagdo final do alinhamento & feita pela observagido do sinal
do feixe fraco no fotodetetor ligado ao osciloscopio e aplicando a tensdo
triangular no PZT. Se houver superposigdo dos feixes ocorre a formagdo da grade
de indice de refragdo e o sinal sera visto conforme mostra a Fig. 4.4. Devemos

procurar cbter a maxima amplitude possivel para o sinal tipo onda aquadrada

mostrada nesta figura.

No trecho AB a tensdo aplicada ao PZT & positiva e A=(ws-wplt @&
positivo, pois o PZT foi polarizado de tal forma gue a aplicagdo de uma tensdo
positiva provoca o movimento para atras do espelho M,;. Sendo assim, teremos que
wa<wy € portanto A>0. Entdo, de acordo com a Eq. (3.39) teremos ganho para o faeixe

fraco, sendo sua intensidade dada por H+A). No trecho BC, A<O e o feixe fraco

perde energia para o feixe forte.
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Fig. 44 Sinal do feixe fraco obtido no osciloscopic pela MDO ao aplicarmos uma

onda quadrada ao PZT.

0 trago (a) representado na Fig. 44 @ o sinal do feixe fraco com
A=0 e blogueando o feixe forte. O trago (b) representa o sinal do feixe fraco com
A=0 mas com o feixe forte incidindo no cristal. O fato do tracgo (b) ser mais intenso
oue o trago (a) mostra a saturagdo da absorgdo provocada pelo feixe forte. Ou
seja, quando o feixe forte incide no cristal provoca a saturagio da absorgdo do

maio, fazendo com qua o feixe fraco seja menos absorvido.

Normalmente a frequéncia da onda triangular para verificar o
alinhamento @ aauela em gue o ganho @ maximo, sendo dada por A=1, o que significa

aue a frequéncia da onda trianagular deve ser Af=1/47®T.



4 A-MEDIDAS REALIZADAS NA MISTURA DE DUAS ONDAS

Para a MDO foram realizadas as seguintes medidas:

44.1.-T, (GAMA 1)

0 parimetro de ganho I'; é medido conforme a definig8o tedrica:

I T
ry 1”{1(0)]

A medida & feita fixando a poténcia do laser e variando a
diferenca de freguéncia entre os feixes forte e fraco, ou em cutras palavras,
variando a fregquéncia da rampa aplicada ao PZT. As grandezas medidas s3o 1(+A),
I-A), KO) e Af, onde K+A) é obtido aplicando a rampa direta e (-A) aplicando a rampa
inversa. (0) & a intensidade do feixe fraco sem a aplicagiio da tens3do no PZT e Af
& a frequéncia da rampa. Normalmente Af possui valores entre -200 Hz até 200 Hz.
Na Fig. 5.4 mostramos um ajuste da curva de I'y para o Rubi, que nos fornece os
parémetros ny’ , ny” , 7 e I;. A= intensidades descritas acima s3o medidas através

do multimetro M ligado ao fotodetetor FD (Fig. 4.1).

442- T, (GAMA 2)

Esta medida consiste em fixar a freguéncia para a qual a relagio
de ganho I'; = In [ K+A/K-A) 1 é méaxima. Tendo-se encontrado essa fregquéncia,
fazemos a medida do paré@metro de ganho I variando a intensidade do laser

incidente na amostra. Aqui & necessario medir I(+A), [(-A) e a poténcia do laser. Na
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Fig. 55 mostramos um grafico do parametro ;.

As medidas de I'y e I'p foram realizadas para o Rubi e para o
‘f.‘u:!AlC!Q:Cr*"3 nos comprimentos de onda de Si45 nm, 488 nm, e 458 nm (estes dois
Ultimos somente no GdAlO,Cr'® gque correspondem as linhas mais intensas do laser
de Argbnio. As intensidades obtidas com a lente convergente de foco 20 cm
(colocada na frente do espelho M; da Fig. 4.1) est3o na faixa de 0.4 a 2kW/cm?,

correspondendoc a poténcias até aproximadamente 800 mid.

Para determinar o valor da intensidade no cristal é@ nacessario
medir o difmetro Zw do feixe do laser no foco da lente. Essa medida foi realizada
com o auxilio de um “pin-hole”, que é colocado na posigdo do cristal. O difmetro 2w
do feixe é obtido medindo a poténcia incidente no “pin-hole” e a poténcia

transmitida através do mesmo. Como o feixe @ considerado Gaussiano, ent&o:

- 7
@ = rg .'I FTToFTr *.9

onde P, é a poténcia transmitida, P; é a poténcia incidente e ry é o raio do “pin-
hole”, cuja abertura & circular. O "pin-hole” utilizado possui raio ro=504m e para a
lente de 20 om de foco, o raio w do feixe fica entre 50 e 90 im, dependendoc da
posigBo do cristal em relagdo a lente. Conmhecendo-se o difimetro do feixe é
possivel determinar a intensidade de pico I no cristal, através da relagdo :

2P;



onde P; & a poténcia incidente.
45 -MISTURA DE DUAS ONDAS TRANSIENTE

A montagem experimental e o processo de alinhamento de sistema
para a medida da fase de n, s30 idénticos aos da MDQ. Apés verificar a existéncia
da onda quadrada da Fig. 4.4 , basta mudar o sinal aplicado ac PZT para um pulso
rapido o suficiente para produzir um transiente de fase no feixe fraco. O
movimento do espelho gerado pela aplicag3o desse pulso de tensSo introduz um
transiente de fase &§(t) tal gue 8(t.)=21tvt/)\, onde v & a velocidade do espelho. £
importante ressaltar que esta n3o precisa ser linear, bastanto apenas ser
monotdnica, j3 que a informaglo necessaria & apenas a relagdo entre o sinal
estacionario e as intensidades maxima e minima do sinal do feixe fraco durante o
transiente de fase. O pulso aplicado ao PZT & mostrado na Fig. 45 e tem durag3o

de T4=480 us e tensio maxima V=280 V, gue provoca um deslocamento de

aproximadamente 3\ no espelho ligado ao PZT. Durante a aplicag:ia do pulso a fase

&(t) varia de 6x.

s 4

(@]

i<

e, e TR ———
w

-

-

L'd | TEMPO (ps)
Tp 1

Fig. 43 Pulso aplicado ao PZT na MDO Transiente.
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0 periodo Tp do pulso deve ser muito maior gue o tempo de vida 7
do estado excitado, para permitir que a grade sa reestabelega, enguanto aue T,
deve ser muito menor que 7. O sinal transiente resultante possui forma senoidal e
& descrito pela Eq. (3.26), sendo aquisicionado por um “box-car”. A aguisigdo @ feita
nos primeiros 100 ds de duragdo do pulso, tomando-se 10 médias de cada um dos
250 pontos em que se faz a aguisig3o do sinal. £ importante notar que deve existir
um atraso ( que aqui corresponde a 10 is ) entre o inicio da aquisi¢do do csinal e o
inicio do pulso, o que possibilita a aquisigdo do sinal no estado estacionario. O
sinal aguisicionado @ normalizado de forma a possuir amplitude de -1 a +1, sendo

o valor do sinal no estado estacionario correspondente a send, onde ¢ @ a fase

inicial descrita pela Eq. (3.26).

As madidas realizadas nesta montagem de MDO transiente
consisti.r‘am em obter a var‘iagio da fase em Funt;.io da intensidade para o Rubi,

GdAlC)s:Cr” nos comprimentos de onda de 314.5 nm e 488 nm.
451-SISTEMA DE AQUISICAD [28]

O sistema de aguisic@o utilizado permite monitorar, aguisicionar
dados e controlar uma agrande variedade de experimentos realizados em
laboratéorio. A base deste sistema consiste em uma placa conectada a um
microcomputador e um “software” de controle. Como unidade de controle de
processamento foi utilizado um microcomputador da linha IBM-PC/XT de 640 Kbytes
de memoria, dois acionadores de disco de 5%, um disco rigido de 20 Mbutes e
monitor monocromatico. Baseado nessa unidade foi desenvolvida uma placa de
agquisigdo responsavel pela interface entre o microcomputador e o meio externo e
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um médulo para aguisigdo de sinais pulsados no tempo.

0 modulo para aquisigdo de pulsos & utilizado para aguisicionar
sinais pulsados, o que € feito através da intearagdo do sinal. O modulo conta com 4
placas, 2 geradores de delay e Z integradores de gate. Us primeiros produzem um
sinal de controle denominado “gate”, que ird definir os limites de intaaragdo para
os circuitos intearadores. Quando o sinal de sincronismo externo ( “triager” ) @
aplicado ao gerador de “delay”’, este gera uma “gate” de controlae, cuja largura t; -
t; e posigdio temporal t, podem ser controladas. Este sinal controla diretamente o
circuito integrador, gue gera um sinal proporcional a area do sinal de entrada no
intervalo t, - t; e gue parmanece no circuito até qgue seja efetuada a coleta do
mesmo. Em seguida, um sinal externo de "reset”’ é& enviado para o zeramento de um
capacitor e o circuito estd pronto para nova operag3o. A partir de uma variagdo

continua de ty a integracdo de cada regido & realizada e podemos lavantar a forma

do sinal da mesma maneira que um “box-car’”’



S5-RESULTADOS

S.1-INTRODUGAD

O objetivo daste trabalho é estudar o processo de formagdo da
grade de indice e a contribuigdo relativa das partes dispersiva e absortiva no
processo de transferéncia de energia no GdAlO;Cr*®. Com essa informagdo &
possivel determinar quais =30 os niveis de energia do Cr*® gua contribuem para o
indice de refragdo ndo linear, que & também nosso interesse. E importante citar
que os parametros obtidos por MDO c;ara a) GdAlOQ:Cr"e s3o0 conhecidos na

literatura apenas para X\=5145 nm [22,29,30] e nesta trabalho foram determinados

em 488 e 458 nm.

Estudamos o GdAlOs:Crt® pelo fato de possuir boas potencialidades
como meio de agdo laser e por apresentar algumas propriedades nido previstas pelo
modelo utilizado para o Rubi, j3a gue o mesmo @ baseado no comportamento de
cristais com baixas concentragfes de cr*®  Mostraremos que o GdAlOgCr'?
apresenta algumas diferencas guanto ao processo de geragdo do indice de
refragdo nido linear quando comparado com o Rubi. Isso se deve a gue a amostra de
GdAlOQ:Cr+3 utilizada possui uma concentragdo de ions de Cromo (0.3% muito
superior i do Rubi (0.05%). Devido a essa alta concentragdo, ocorre um processo de
interag8o entre pares de Cr*®, e como resultado observamos que r passa a ser uma
funcdo da intensidade. Este fato ja tinha sido observado experimentalmente por nos

mas ainda n3o era conhecida a teoria gue explicasse esse comportamento.

A partir da cbservagio da dependéncia da contribuigdo da grade
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absortiva (ou equivalentemente de r) com a intensidade , dois caminhos foram
tomados. O primeiro foi a utilizagdo da técnica de MDO transiente para o
GdAIDS:Cr+3, pois permite determinar de forma direta a i~azd8o entre as partes
imaginaria e real do indice de refragdo ndo linear. Com a utilizagio da MDO

transiente observamos novamente uma dependéncia de r com a intensidade.

0 segundo caminho consistiu em elaborar uma teoria para MDO
tentando explicar esses resultados. A referéncia [23] apresenta esta teoria, onde
se considera a troca de energia entre os feixes como um fenomeno de auto-
difragdo de ordem zero dos feixes incidentes no cristal e se incluem efeitos de
saturagdo. Este tratamento , descrito na seglio 3.4 , apresenta alguns resultados
interessantes. Em primeire lugar, surge a dependéncia do parametro de ganho T
com (1+I/19%, conforme jiA se sabia empiricamente na ref. [9). Além disso, & prevista
a saiuragﬁo do tempo de resposta do meio e também do parametro de ganho Ty
Porém, a dependéncia de r com | nio & obtida. Exsa dependéncia so conseguiu ser
explicada posteriormente [42], conforme mostra a segdo 252, com a proposta de
interago de pares de Cr. Dessa forma, a parte imaginaria do indice de refragio

ndo linear apresenta uma componente dependente da intensidade.

Um dos resultados ndo explicados ainda & o fato de gque a técnica
de MDO transiente fornece um valor de r (quando I -+ 0) muito superior ao obtido
via MDO tanto para \=514.5 nm como para 488 nm no GdAlO;:Cr'®, enguanto que para
o Rubi a concordincia é boa. Outro resultado que também apresenta alguma
discrepancia esti ligado & dependéncia numérica cbtida pela interag3o de pares de
Cr e a obtida experimentaimente por MDO transiente para a curva r. A MDO
transiente apresenta uma dependéncia de r com | superior 2 prevista pela teoria.
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Inicialmente apresentaremos o=

transiernte para o Fubl, cuios

godemos verificar a

Antes de passarmos acs
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difratado de primeira ordem , mesmo para baixas intensidades.

Existe um parametro § definido como Q=2w)d/nA* [30] ceonsiderado

apropriado gara medir 3 espessura da grade. Fodemos considerar

espessa como sendo aauela em que G »>> 1. Tantoc para o Subi (=45 come para
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o
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52 1-PROPRIEDADES OPTICAS DO RUBI [33)
O Rub: & um cristal de safira (AlpDg) , onde alguns icns de Al *¥ sHa



substituidos por ions de Cr*® (ions d® ). O espectro de absorgdo do Rubi é devido

+3

aps ions de Cr 1 *8

, JA& qua os ions de A nio possui elétrons d° e o espectro de

absorgdo do Al,0; sem ions de Cr*® ndo possui as bandas gue caracterizam o

espectro do Rubi.

Cada um dos ions de Cr*® & rodeado por ceis ions de Oxigénio
formando um octaedro, conforme mostra a Fig. 5.4. Os trés termos menores do ion
cr*® livre sfio *F (estado fundamental ), *P e 2G. Na presenga do campo ligante, os
termos *F e 2G se abrem em 3 e 4 niveis respectivamente, de acordo com o mostrado
na Fig. 5.2. Uma comoaragio do diagr‘amé de niveis de energia mostrado nesta
figura com o espectro de absor‘g;ﬁo apresentado na Fig. 5.3 fornece os seguintes

resultados: as bandas mais intensas | e II pertencem as transig&'oes quartato-

guarteto ‘A; -+* T, e %A, + *T, respectivamente. J;, J, e J; sd3o devidas is

tr‘an‘sig;ﬁes guarteto-dubleto *A,+%E , ‘A, + 2T, e %A, 4 2T,

As diferencas significativas nas intensidades entre a banda de
transferéncia de carga, as bandas | e Il e as bandas fracas J, , J; e J; se originam
na natureza diferente das t.r'ansiq,Ses correspondentes. Como mostrado na teoria
quintica, a absorgSo de luz por moléculas é mais efetiva se durante o processo de
absorg3c um elétron trocar seu nimerc guantico de momento angular de i ou se o
spin total do sistema de elétrons permanecer inalterado. Ambos os critérios s3o
preenchidos pela transic3c de alta energia para a banda de transferéncia de
carga. J& nas transigBes d-d nenhum dos elétrons muda o valor do seu momento
angular, 2 as mesmas se apresentam menos intensas que as transig?:ies para a banda
de transferéncia de carga. Quando um elétron faz uma transic8o para essa banda,

& transferido do ion central (de Cr) para o sistema. Entre as transigfes d-d, os
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processos que preservam 0 spin total mostram uma absor‘gio sianificativamente
maior ( bandas [ e Il ), enguanto que as tr*ansig:ﬁes aue mudam O spin possuem

absorgdo menor (J; , Jp e J3).

O AI+30u C|'+3

O Oxigénio

Figa. - S1 Estrutura cristalina da Safira: uniaxial e possui célula unitaria

hexagonal, cuja diagonal principal define o eixo de simetria (eixo cl.

cr? [Cragl

Fig. 32 Niveis de energia do crt®,
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Fia. 5.3 (a3’ Espectro de absorgﬁo do Rubi, (b)espectro de emissio.

52 2Z2-RESULTADOS DA MDO PARA O RUBI

0 cristal gue utilizamos apresenta forma cilindrica na qual o eixo
de simetria corresponde ao eixo ¢ do cristal, com comprimento de .57 cm. A

polarizagdo do feixe do laser & tal que Elc.

Os pardametros que podem ser determinados pela técnica de MDO (s,
na', nNy” & T) jd s3o bastante conhecidos na literatura. A geragdo de arades
induzidas por laser foi muito estudada pelo fatoc do Rubi ser um cristal cujas
oropriedades oticas s3o conhecidas [35-36] e gue pode servir como modelo para
meios mais complexos. Para concentragfes baixas (“pink” rubi com 003% de Cr)
sabemos que o tempo de decaimento da grade corresponde ac tempo de vida do
estado excitado ?E [34). Segundo as refs. [9-10,16,22-23,30,34,38] o tempo de
decaimento do estado excitado se encontra entre 2.4 e 3.4 ms, o gue esta de acordo
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Tel

com © walor o2 3.4 ms gue obtivemos. Quanto a ng', o wvalor de 1#¥10°° cm®/kid gus

obtivemos em 544 mm tambem =s5t3 am com acordo com as refs. [9.40.22,301.

Conforme ja foi meancicnado antes, gara o Rubi ja & fato cormhecids

1 L)
= et

que = banda de transferénciz ds carga apresents & c:r_‘«rst.ribui.;is mais imporiante

)

Dara o indice

= o—-a&?r\:.c
S ratrag

[

intermediarics que =xistem entre =z parda de

= .
segfes de chooue muitc peguenas (da ordem ge 10-*° om® comparadas com 2 da
N . . A 17 2. = L - - .
banda de transferéncia de carga (~ 10 =Y om® i Essa hipdtese foi verificada por

Adler = Lawandy (18] medindo np; =m fungdoc do comorimento de onda » e da

temperatura. O oue s2 observou & gus a curva ny'(kl accmpanna a forma ca banda

de absorgis *T, conforme se esperava

I

ela Eq.

(5]

Ai: devido & dependéncia de n
. Além disso, foi verificado gue ny ndo depende da temperatura, gue tambem

novamente certifica que o= ni

£
[}
11}
2
o]
<.
1]
[
n

intermediario

1]

~ L .
nag contribuem Lara n

laroura de linha destes nivel ortemente dependents da temperatura.

1]
-
“+

2,

4 tabela S.i mostra os resultados gue nds obtivemos para o Rubi.
Observamos oue a concordincia entre as resuitados & boa, menos oela diferenca na
intensidade de saturag3o, que deveria zer de 1,5 ki cm®, & no valor de r que foi

da 0035 [3] mas zinda assim est3c dentroc do srro =xparimenial.

rig’ lem® ki I¢ {kl/em®) 7 {ms) r

(1

i¥10° 18

w
'S
3

L

Tabela 5.1 Resuliados obtidos cor MDO realizados por nés para ¢ Rubi (514 nm).
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Na Fig. 5.4 mostramos um ajuste da curva de ganho I'y definido pela
Ea. (3.39), para X=514.5 nm, indicando que a mesma apresenta uma simetria aquase
completa devido ao valor baixo de r, 0 gue mostra que a contribuigio da arade
dispersiva (ou simétrica) & dominante. Em relagc ac parametro de @anho T
mostramos na Fig. 55 um ajuste para X=5145 nm, onde comparamos as expressoes
obtidas nas Eas. (3.40) e (322). A Eg. (3.22) foi ajustada com os seguintes
parimetros ny=1¥10"° cm®/kW, I;=4,7 kW/cm? e 7=3,4 ms. Vemos da Fig. 5.5 que a
curva (a) satura mais rapido gua a curva (b) , enguanto que para intensidades

menores, ambas apresentam um bom ajuste com os pontos experimentais.

GAMA 1 NO RUBI

0.4 -4 ~

. —
0.2

1

—0.2 —

|

o f
-0.8 ™~ Fé
\B\’\E_d/

1 1

T T
—-300 —-100 . 100 300

FREQUENCIA (hz)
O  EXPERIMENTO A —— TEORIA

Fig. 54 T, no Rubi com T;=3.3 ms , I=0.1 kW/cm?, I;=162 kW/cm® , ny=1#10"%

cm?/kid e r=0.03.
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GANHO 2

GAMA2 NO RUBI

1.1

L r + o+ ]
o F t
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Fig. 3.3 Iz no Rubi com A=1.3, I;=162 kiW/cm? para a Eq. (3740), que corresponde

a teoria 2 & I;=1.5 ki/cm? para a Eq. (3.22), que corresponde & teoria 1.




Para verificarmos o valor do tempo de vida e sua saturagdo com a
intensidade realizamos medidas de fluorescéncia no Rubi em 5145 nm e comparamos
com o resultado obtido por MDO. Para 488 nm, a intensidade de saturagdo obtida
por fluoresceéncia foi muitas vezes superior 3 obtida por MDO. A Fig. 56 mostra
uma comparagdo do tempo de vida em fungio da intensidade, ajustado para ;=16

ih/em?.

TEMPO DE WVIDA x INTENSIDADE NO RUBI

35
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33— \O
3.2 N,
31
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Fig. 56 Medida do tempo de vida do Rubi por fluorescéncia e por MDO em 5145

nm. A curva tebrica é dada por T'= , onde usamos T=3.4 ms e I;=1.6Z kW/cm®.

-
1+171,
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5.2.3-MD0 TRANSIENTE NO RUBI

Aléem de obtermos a razido r pelo ajuste da curva da Fia. 54
também nos utilizamos da técnica da MDO transiente, gue foi realizada para varias
intensidades e em diferentes comprimentos de onda. Porém ndo foi possivel detetar

a variagd3o da fase de n; com a intensidade devido & baixa concentragdo de ions de

Cr no Rubi (.05%).

Na tabela 52 mostramos os resultados de MDO transiente. Os

valores de r apresentados correspondem a seu valor madio obtido em diversas

intensidades ( de 0.1 até 2 ki/em®.

»m Y 20 r2 (Boothrowd) r¥ (M20 transiente)
514 0s 04 07
488 00 -01 02

Tabela 5.2 (i) representa o valor de r obtido na ref. [9]; (2) corresponde ao
valor de r determinado usando MDO transiente na ref. [26] e (3) sio os valores

obtidos neste trabalho.

Na Fig. 5.7 mostramos o sinal de MDO transiente em 488 rm e 5445
nm. O fato do sinal ndo ser exatamente um seno se deve & forma do pulso aplicado
ao PZT dado por 8t)=2%vt/\, que nio & linear (ver Fig. 45), apenas crescente,
distorcendo a fungdo senoidal. Estas medidas novamente confirmam que a arade de
indice gerada no Rubi & uma grade basicamente de fase Para =488 nm vemos que

ny” @ positivo, como esperado em fungio do valor das absorgOes no estado excitado
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e no estado fundamental para este comprimento de onda [35].

Embora a medida da fase de n, seja relativamente simples e
requerer apenas um sistema de acuisigdo, a incerteza na medida de n;"/n;’ depende
do valor da ¢. Uma incerteza da d¢ em ¢ provoca um erro fracional em ny '/ny’ de
2d¢/sen2é. Embora essa incerteza seja arande guando a razio np’/n,’ se aproxima

de zero e para valores grandes, o sinal dos componentes individuais pode ainda

ser claramente identificado.
MEDIDA DA FASE DO RUBI
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Fig. 5.7 Sinal de MDQ transiente para o Rubi (a) 514.5 nm com I=07 kW/cm® e com
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r=-0.04 (b) 488 nm, com I=1 .6 kWW/cm® e r=0.01



53- GdAIDCr*®

5.3.1-PROPRIEDADES OPTICAS DD GdAlO;Cr*®

O Aluminato de Gadolinio pertence a uma classe de substincias cuja
férmula geral é dada por ABD; onde o raio idnico do cation A é maior que o do
cation B. Davido a esta diferenca, este composto cristaliza-se numa estrutura
denominada perovskita {31,41]. A estrutura da perovskita perfeita consiste de seis
Snions 0~2 em torno do cation B *°, formando um octaédro regular, rodeado por
doze &nions 0% e por oito cations B*? como mostrado na Fig. 5.8. Para o caso em
que A e B sd3o respectivamente Gadolinio e Aluminio, a estrutura n3o é clbica
perfeita, mas apresenta uma distorg3o ortorrOmbica. Os atomos de Aluminio estdo
localizados nos vértices de um cubo perfeito, enquanto que os de Gadolinio se
localizam nos vértices de um cubo distorcido e os atomos de oxigénio em torno do
Aluminio formam um octaédro distorcido. Como as cerfmicas, as perovskitas sBo

normalmente isolantes elétricos, ou seja, todos os sitios atSmicos s3o preenchidos

e as forgas interatdmicas s3o intensas.

Com respeito as suas propriedades oticas, o GdAlO; @ um cristal
biaxial com indices de refragdo iguais a ng=2.151 , N.=2.004 e n=1991 , onde g,

Al @ fa 530 os versores dos eixos Opticos principais.

Na dopagem do OdAlO; os 4atomos de Cr*®  substituem
preferencialmente os atomos de Al. Este sistema foi estudado inicialmente para a
obteng:io de lasers, pois apresenta duas vantagens sobre o Rubi. O tempo de vida

do estado excitado e de aproximadamente 14 ms, o que torna o bombeamento mais
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eficiente e a banda de luminescéncia & mais larga. No entanto, o (31:1#‘-\1!:13:Cr"+3 nao

foi utilizado devido a dificuldade de se obterem cristais de boa gualidade optica.

Fig. S8 (a) Célula da estrutura perovskita ideal, (b) representagﬁo do octaédro
formado pelos &nions X em torno de um céation B. (¢} e (d) Célula unitaria

representada por octaedros unidos entre si pelos véertices, em torno do cation A.

A amostra gue utilizamos apresenta a forma de uma pastilha de
espessura .14 cm com diregﬁes dos eixos a e b desconhecidas. Porém ndo foi
observada gqualquer diferenga no espectro de absorgdo com a diregio da

polarizagdo da luz incidente. D eixo c & tal que Elc. Na Fig. 59 mostramos o
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espectro de absorgdo do GdAlD,; Cr*e.

1.0000

0.8200

(4

OTICA

0.6400

0.4600

DENSIDADE

0.2800

0.1000 L 1 L ! |
300 380 460 540 620 700

COMPRIMENTO DE ONDA A (nm)

Fig. 52 Espectro de Absorgdo do GdAlO,:Cr*® 3 temperatura ambiente.

532-RESULTADOS DE MDO TRANSIENTE ND GdAlO;Cr*®

Na sac8o 25 foi proposto o modelo que prevé a interagio de
pares Cr-Cr no GdAlO;Cr*® e também supSe que & a banda de transferéncia de
carga que apresenta a contribuigdo principal para n;. A interagdo de pares ja foi
verificada em 514 nm e parte da confirmagdo da contribuigio da banda de
transferéncia de carga ja foi realizada na ref. [42], onde se mostra que, da mesma
forma gue para o Rubi, o valor de n,’ em fungio de X\ também segue a forma da

banda de absorgio e P
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0 que fizemos neste trabalho foi obter a dependéncia de r com a
intensidade para uma amostra com concent.r-agﬁo de 03% em 488 nm, a fim de
verificarmos a validade da hipdtese de interagﬁo de pares de Cr. Fizemos isso de

duas formas diferentes: por MDO e por MDO transiente.

Na MDD transiente os resultados obtidos est3o apresentados nas
Figs. 5.40a, S.10b e 5.10c. O ajuste dos pontos experimentais com a Eq. (2.18) nos

fornace os seguintes resultados:

3
[}

253 (1 -72 1/(441/1) ) (514 nm) (5.0

5
L}

38 (1 -49 I/{1+41/1)) (488 nm) $5.2)

0 gue precisamos fazer agora @ calcular o coeficiente F() da Eg.

(2.18) e verificar qual deve ser o fator multiplicativo do termo 1/(4+1/19).
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FASE (r)

MEDIDA DA FASE DO GdAIO3:Cr+3
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Fig. S.40 {a) Sinal da MDG transiente para o GdAIOs:Cr‘+3 para »=314.5 nm, com
1=0.14 kWW/cm® e r=0.08. (b) Dependancia da fase com a intensidade I para \=514.5

nm, (¢} A=488 nm, ajustadas com as Eqs. (5.1) e (5.2) respectivamente.



5.3.3-CALCUL0 DO COEFICEENTE F()

Quando incluimos a absorgd3o ae ocorrida pela interagdo de pares

Cr-Cr, o coaficiente de absorgdo a, do estado excitado medido experimentalmente

possui duas partes:

ae = Ng e + NgZ F) (5.3

Para daterminarmos o valor da F() para um dado v é necessario
conhecermos 2 concentragdc de ions de cr*® (que na amostra gue ultilizamos
corresponde a 561 ¥ 10*® em%), o valor de cs @ de a,. Este Gltimo pode ser medido
diretamente pelo processo utilizado nas refs. [14,42]. Na tabela 5.3 temos esses

valores em 514 e 488 nm, obtidos a partir da ref. [42].

A (nm) a.em (em™ Ce (cm®) Ce {cm) F)
514 302 2.3%10-%° 4 6%10™% g.6%10-%°
488 18 1.2%10-2° 2.4%10°%1 5.7%40~%°

Tabela 53 Dados experimentais para o GdAl0;:Cr*® , onde (1) foi obtido a partir
da ref {421 o4 foi determinado usando a relag@o cy=huv/lIst com 1, obtido a partir
dos resultados de MDO (ver tabela S.4) oo é obtido através da hipotese de aue

Ce/0g = 0.2 feita na ref. [42].

Usando os resultados da tabela 5.3 verificamos que os fatores

multiplicativos ( NoF()/(0g(1-0,/0¢)s) da Eq. (2.18) ) devem ser de 2.2 (314 nm) e 12
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(488 nm), 0 que ndo esta em acordo com os valores obtidos nas Eas. (5.4) e (3.2).
Além disso, os valores de r, obtidos possuem valores muito maiores do que os
esperados pela Eg. (2.44) jd gue deveriam ser de 0.08 (514 nm) e 0.04 (488 nm). Até o

momento n3o sabemos a que atribuir essa discrepancia.

5.3 4-RESULTADOS DE MDO

Na Fig. 5.41 temos o comportamento da curva de ganho I'y para o
GdAl03$CP+3 em 488 nm, mostrando claramente o crescimento da aszimetria de I'y com
0 aumento da intensidade. Também observémos gue a posicdo do pico se desloca
para frequéncias mais altas com o crescimento da intensidade. Como r é dependente

da intensidade vemcs que a curva de ganho de I'; corta o eixo de frequéncias para

intensidades altas.

Atraves do ajuste das curvas de I'; mostradas na Fig. 514 pela

expressido tedrica dada pela Eg. (3.39) obtivemos os resultados mostrados na tabela

S.4.

X (m) ng'(cm=/kid) r Igtkid/cm®) 7 (ms)
514 14%10-° 02 1.2 14
488 6¥10~° 0.4 24 14
458 7¥10~° 17 14
Tabela 5.4 Comparag8o entre os par@meiros obtidos por MDO para o

GdAlO:Cr*® em 488 nm , 514.5 nm e 458 nm.
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Fig. 5.4 T, no GdAlO;:Cr*® em diversas intensidades (a) 0.2 kiW/cm® , (b) 0.4
kW/cm® , (c) 0.5 kiw/em?® e (d) 0.7 kW/cm® para 2\=488 nm e ajustadas com os

parametros da Tabela 54 e usando 3 £q. (3.39).

A partir da tabela 5.3 observamos oue a ndo linearidade do
GdA105:Cr*® & muito menor em 488 nm que em S14.5 nm, o que significa aue o ganho
obtido no processo de MDO em 488 nm é menos efetivo. Além disso, a intensidade de

saturagio em 488 nm & maior gue o dobro que em 5145 nm, 0 cue pode ser
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entendido analisando o espectro de absorg3o do GdAlOg:Cr*®, pois como em 488 nm o

coeficiente de absorgdo & menor que em 5145 nm, consequentemente a intensidade

de saturagdo em 488 nm deve ser maior.

0O fato de ns ser menor em 488 nm se deve ao fato de que, como ja
foi mostrado na Eg. (2.14) o indice de refragdio ndo linear real deve acompanhar a
forma da banda de absorg3o. Na Fig. 5.9 temos o espectro de absorgio da amostra
de GdAlDQ:Cr‘"'s utilizada e vemos que ny’ deve ser maior para 5145 nm. Para nos
certificarmos obtivemos o valor de np' e de I em 458 nm, de onde conseguimos

n{:’?*iﬂ"" cmZ/ki e I=47 ki/em?, que cor‘r:espondem a valores intermediarios entre

488 nm e 5145 nm, conforme se esperava pelo espectro de absorg3o.

Outra observagdo importante a ser feita esta nos valores de r

obtidos em I = 0, que mais uma vez n3o estio de acordo com o previsto

taedricamente.

A curva de np dada pela Eq. (2.11) pode ser construida pois
conhecemos todos os parametros envolvidos. Essa curva estid apresentada na Fig.

5.42. Quanto ao parimetro de ganho T, temos na Fig. 5.43 o resultado obtido em 488

nm,
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NZLINHA PARA O GdAIOS3:C
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os seguintes pardmetros: I; dado pela Eq. (2.12a), ng

Te

5000 cm =%, wy = 18000 cm~t e V4 = 5000 cm—*.

dada pela Eq. (2.11) usando

S61#10 12, we=40000 cm ~*,
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s-concLusdEs

A técnica de MDO se mostrou adeguada para a obtengdo dos
parametros ny, Is e 7, conforme foi verificado com o Rubi, onde os obtivemos com
boa concordancia com os valores ja conhecidos na literatura [9,101. A aplicagdo da
MDO pode ser extendida a materiais fotorrefrativos e outros meios ndo lineares
cujos tempos de resposta sejam compativeis com a frequéncia de oscilagdo do PZT.

Esta limitag3o restringe a utilizagdo da MDO a meios com tempos de resposta da

ordam de ms.

A MDO transiente também foi testada com o Rubi, medindo a fase em
5145 nm, que deveria ser de 0.03. Na Tabela 5.2 verificamos aue o valor obtido
esta em bom acordo, se considerarmos o erro da técnica na medida de fases
pequenas. £ importante ressaltar gue o valor da fase na MDO transiente é
axtremamente dependente do alinhamanto do sistema, podendo apresentar erro de
até 0.1 na medida de uma mesma fase. Por isso, foi necessario realizar varias

medidas para uma mesma intensidade e depois tomar um valor médio.

Quanto aos resultados obtidos para o GdAlOz;Cr*® algumas
considerages devem ser feitas. Os parimetros ja conheoidos para este cristal sdo
bastante limitados, dificultando a avaliagdo dos resultados aqui obtidos. A falta de
dados em relagdo a np’ j& chegou provocar uma controvérsia em relagio a
importancia relativa das grades dispersiva (devida a ng) e a absortiva {(devida a
ny”) [22,23,29.30]. Na literatura conhecemos os valores de ng', I, 7 e rr apenas em
5143 nm (29,30]. Neste trabalhc os obtivemos em 488 e 458 nm, conforme indicado

na Tabela 54. Os valores de ny', I; @ T estdo de acordo com o resultado esperado.
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Observamos, por exemplo, que o ganho no (30:!:‘#«103:0"“3 & maior em 514 nm, o que
sionifica que a eficiéncia no processo de transferéncia de energia entre o feixe
fraco e o feixe forte é menor em 488 nm. Isso ja era esperado pelo modelo de
sistema de trés niveis (ver Fig. 5.42). Ou seja, devemos esperar gue a
transferéncia de energia do feixe forte para o fraco se torne mais eficiente a
medida em que nos aproximamos do centro da banda ‘Ti.. Em 458 nm, ha uma pequena
discrepancia no valor de n,' quando comparado com o previsto na Fig. 5.12 . Mas
isso se deve ao fato de que para este comprimento de onda devemos levar em conta
os efeitos da banda de absor¢3o *T,. Quanto as intensidades de saturagdo, temos

tanto em 488 como em 514 nm os result.';dos estio de acordo com o espectro de

absorgdo do GdAl0;:Cr*® (Fig. 5.9).

Porém, no que diz respeito a r ocorrem varias discrepancias
quando comparamos os resultados obtidos por MDO (Tabela 5.4), MDO transiente (Eas.
(S5.1) e 52) ) @ o0 valor de r esperado segundo a teoria de intaragﬁo de pares de
Cr. O Unico resultado comum & a verificagdo da dependéncia funcional de r com a
intensidade. Porém, as diferencas ocorrem no valor numérico dessa dependéncia. O
que podemos dizer & que a MDO transiente apresenta uma variagdo de r com [ muito
maior do gue a observada na MDO e a obtida pela teoria de interapio de pares de
Cr. Por exemplo, a fase para I=0 kiW/cm® em 514 nm & aproximadamente o dobro (25
da obtida por MDO, que deve ser de ~.13. De forma similar, o fator dependente da
intensidade é@ seis vezes maior que o previsto teoricamente. Em 488 nm o valor de
rqo obtido por MDO transiente & suparior ao da MDO e o fator dependente da
intensidade é pelo menos trés vezes maior que o esperado. Apenas os efeitos de
saturagdo da fase (devido 3 saturagdo da populagdo do estado excitado %E) puderam

ser corretamente observados, jd que o ajuste das curvas das Figs. 10b e 10c



forneceu as mesmas intensidades de satur‘agﬁo da MDO.

O motivo para ocorrerem estas diferengas ainda ndo € conhecido,
sendo objeto de estudas futuros. Porém, algumas hipoteses podem ser feitas. Em
primeiro lugar, devemos lembrar que o valor de r obtido por MDO & consaguido
através do ajuste da curva de ganho I';, qua depende de guatro termos (ny, r, I; @
7). Ou seja, obtemos r de uma forma indireta e que da margem a alguns erros. Como
exemplo, podemos citar a dependéncia de r com o valor da intensidade I,~(0L) na Eq.
(3.39). Este parimetro & de dificil determinag3o, ji que apresenta cscilagfes
durante a medida e altera sensivelmente a simetria da curva de ganho I'y, afetando
diretamente o valor de r. JA na MDO transiente a medida de r & feita da forma
direta, sendo por isso, menos sujeita a erros. Porém, o processo de obtengdo da
fase @ muito dependente do alinhamento do sistema. De gualaguer forma, acreditamos
que os resultados obtidos por MDO transiente s3o mais corretos, devido justamente
ao fato de ser uma técnica simples de efetuar experimentalmente e por fornecer a

fase sem a necessidade de efetuar ajustes de curvas.

Em relagdo ao aspecto tedrico, devemos lembrar gue a MDD supGe a
utilizagd3o de meios opticamente finos, o gue ndo ocorre na amostra de GdAl10gCr*e.
Também temos outro fator, até o momento ndo lavado em conta, gue & a presenga de
um feixe difratado, mesmo em baixas intensidades. No caso da teoria de interagdo
de pares, alguns pontos sio importantes. O fator multiplicativo de I/(4+1/19) na Eaq.
(2.18) que prevé a dependéncia de r com | & fungdo de quatro parémetros
determinados experimentalmente: ¢4, Np F(v) e I, cuja obtengd3o & feita de forma
indireta. Além disso, o termo c./0s Ndo pode ser daterminado exatamente, podendo

assumir valores até 0.5 [42] (em 514 nm usamos C./Ce=0.2).
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