
u~IVERSIDADE DE SAO PAULO

I~STITUTO DE FISICA E QUIMICA DE SAO CARLOS

DEPARTAMENTO DE FISICA E CI~NCIA DOS MATERIAIS

Determinação da fase do índice de

refração não linear do Rubi e GdA103:

Cr+3

Maria José Valenzuela Bell

Dissertação apresentada ao Instituto de Física

e Química de são Carlos,para obtenção do dtu­

10 de Mestre em Ciências "Física Básica".

Orientador: Prof.Dr.Sérgio Carlos Zilio

SERViÇO DE BIBLIOTECA E iNiORMAÇÀÔ ~ IFQSC
F/slCA

são Carlos - são Paulo

1992
.



rr~T\.,,'~ UNIV~RSIDADE~,,, __~_.)_~_DE SAO PAULO
Instituto de Flslca e Qulmica de 810 Carlos

Fone (0162) 72-6222
Fax (0162) 72-2218

Av. Or. Carlos Batalho, 1465

Caixa Postal 369

CEP 13560 - São Cartas - SP

Brasil

~:"~ROSDA COKISS~O JUL6ADORA DA DISSERTAtAO DE KESTRADO DE KARIA JOSE VALENZUELA BELL APRESENTADA

AO INSTITUTO DE FISICA E QU!KICA DE SAO CARLOS. DA UNIVERSIDADE DE SAO PAULO. EM 25.05.1992

CO"ISSAO JULSADORA:

fé't1U'prot.Dr~:~lo~~OS Zilic



Aos meus pais pelo incentivo,

aos meus irmãos

e ao Virgilio



- Ao Praf. Sérgio Carlos Zilio, pela orientação deste trabalho.

- Ao Prof. José Pedro Andreeta pelos cristais de GdAl03:Cr+3,gentilmente cedidos.

- Ao Sill."io Tonissi pela ajuda indispensável na parte eletrônica deste trabalho,

pela convivência e amizade.

- Aos amigos Josias C. Penaforte e ao LuimM" C. de Oliveira, pelas discussões,

sugestões, ajuda nas medidas e prihcipalmente pela amizade e incentivo.

- À amiga Mônica S. Santos pela amizade, incentivo e convivência.

- Aos funcioná.rios das oficinas de Óptica e Mecâ.nica pelos cuidados e presteza na

confecção de componentes e peças.

- Ao Gilberto ..Paulinno, Romão e Rui pelo apoio técnico.

- Aos professores e colegas do Grupo de Óptica e à Izabel pela convivência.

- Aos demais professores, colegas e funcioná.rios do DFCM que colaboraram na

realização deste trabalho em especial às funcionárias da Biblioteca e à "Tide"

pela eficiência e atenção.

- Ao CNPQpelo suporte financeiro.



Estudamos os efeitos não lineares em cristais docados com Cr+3

como o Rubi (~l203:Cr+3) e o Aluminato de GadoÜnio (GdAl03:Cr+3),acresentados

através de um lndice de refração decendente da intensidade de luz incidente, que

oaracteriza os meios tico Kerr ( n=no+n2I,com n2=n2'+in2")'

As propriedades nio lineares desses cristais se devem à diferença

de susceptibilidades do estado excitado e do estado fundamental dos 10ns de Cr+3.

Este modelo é amplamente conhecido, e explica muito bem os efeitos não lineares do

Rubi. Porém, cara o GdAIO;):Cr+3há. um efeito Que não code ser exclicado por esse

modelo simplificado: a depend~ncia da razão r=n2"/n2' com a intensidade, cuia

observação experimental foi feita utilizando a técnica de Mistura de Ouas Ondas

(MOO)'.A explicação para esse efeito foi apresentada recentemente e propõe que

seja devido à interação de pares de Cr, cresente QUandoa concentração de ions de

Cr no material é alta.

Neste trabalho verificamos a depen~ia de r com a intensidade

por MOOe utilizando uma nova técnica, a MOOtransient •. Esta úlUma possui a

grande vantagem de fornecer a razão r de forma direta, enQuanto QUena MOO, r é

obtido ceIo ajuste de uma curva de ganho. Como resultado, observamos Que a MOO

transiente fornece uma decend~ncia de r com a intensidade Que está de acordo com

a prevista pela interação de pares de Cr e é superior à obtida por MOO.Também

apresentamos os parâmetros determinados via MOO(n2', a intensidade de saturação

do meio, r e o tempo de rescosta do meio>para 488 nm no GdAl03:Cr+3,cujos valores

ainda não são conhecidos na literatura.
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t-he intensit.':::i dependent refractlve index

The nonlinea.r- crystals are due

,:Üference betlrJeen the excit.ed ard t-he ground st.ate susceotibilities. This rr,cdel 1S

~·Üdel'::i used and explains the nanlinear it'd af rl.Jby . ~Ql;'JeVer,GdAlD:j:Cr+;3

an eHect t-hat cannct oe exolained b':l that. sim!:ili f"lied ao~'rcach: t-he intensit.y

deoendence i'Jas achieved usin'3 the T~"o l..Javer1ixing t.echnio:..;e.An explanaticr-: fi:,r

t-his effec:t. was r·ecent.l':::iprcposed using t.rie int.eract.ion bet~~een Criromium lcns

t.hat-cccurs ~~hentheir concentration is high enough.

In t-his wClrk lAje c,bserved the inte'1sit':l ciependence of r· '..-ia Two

Wave ~-1ixing and using a new t.echnioue, t.ransient TlioiO~..Ja"/et'lixing. The las:. ':Jne

3ives t.he lC'aramet.err in a direct way, l-'Jhile the TWCiWave t,jixir,g gives r jy :·he

fit.t.ing of a gain" curve. As a resLllt., .Je ::it'ser'v'ed t-hat tra.nsient Two ~.Jae Mix.:.ng

shows greater' int.enslt-y dependence t-han T~'JOWa've t-1i:Üng and agrees /~it·h t-he

id.eraction of Chr·omiumions. Also, ~~ej:iresent. t-he T:."oWave i"lixing paramet.er"s (n2',

t.he satur'ation intensit-y and response time of the medium) at. 488 nm, t.hat ;rJere

never reported before.
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Neste t.rabalho est.udamos cristais com propriedades não lineares

dopados com íons de Cl'" +3 como o Rubi <Al20a:Cr+3) e Aluminato de Gadolinio

(GdAlOa:Cr+3).A não linearidade é devida aos íons de Cr+3e se apresenta através

de um indice de refração n dependent.e da intensidade de luz incidente, Que

caracteriza os meios conhecidos como meios tico Kerr. Nutes meios n = nO+n2J,

onde no é o indice de refração linear, n2 = n2' + in2" é o chamado indice de

refração não linear e I é a intensidade incidente.

Para o Rubi, sabemos Que a não linear idade está ligada a

transições eletrônicas nos ions de Cr+3 onde os níveis de energia envolvidos

apresentam susceptibilidades diferent.es [15]. Na interação com luz na região

visível, o Rubi é tratado como um sistema de três níveis (4A2representa o estado

fundamental, 4T2 a banda de absorção e 2E o estado excitado>, onde apenas o

estado fundamental e o excitado possuem população considerável. A não linearidade

se deve ao fato da susceptibilidade do estado fundamental ser diflrente da do

estado excitado, pois esta última possui uma contribuição da banda de

t.ransferência de carga situada a 40000 cm-1acima do estado 2E [15,16].

Esse modeloexplica muito bemas propriedades não lineares do Rubi

e prevê valores para n2 e para r=n2"/n2' Que concordam com os valores obt·idos

experimentalmente [9,10l. Porém, ao tentar aplicá-Io para o GdAl03:Cr+3surgiram

alguns efeitos inesperados. Verificamos experimentalmente QUeno GdAl03:Cr+3o

valor de r depende da intensidade incidente, Quando o esperado seria Que r

tivesse um valor constante. Essa verificação foi obtida através da utilização da
i

. SERVICo"DE'"B, B L.! .O.... T EC~' ~~; NFÕ.-R M ;'-.ÇXÕ::-I F a 5 c 1,, __. ~t,'I. _o: ..,_ •••.•••.••.• ",.,..~..,._""~._~_.:. - ._



técnica de Mistura de Duas Ondas (MOa>.A Moa nos permite obter o valor de n2" r,

da intensidade de saturação Is- e o tempode resposta 'r do mmo.

O obietivo deste trabalho consitiu em verificar a deoendência de r

com a intensidade utilizando uma nova técnica, conhecida como MDOt.ransient.e. A

grande vantagem da Moa t.ransient.e est.á no fat.o de ser de fácil realizaçÃo. sendo

necessárias peQUenas modificações no experimento de MDOconvencional. Além

disso. o valor de r é obt.ido de forma di•.••ta. ao contrário da MOa onde r é

determinado através do ajust.. de umacurva de ganho.

Comoresultado. verificamos QUetanto a MOOcomoa MOOtransiente

apontam clarament.e a depend~ia de r com a int.ensidade no GdAlOQ:Cr+s,Para

exPlicá-Ia foi necessário incluir no modelo utilizado para o Rubi a presença de

outro efeito, já observado em cristais de GdAlOQ:er+3com altas concentrações de

er+s, QUeé a interação entre pares Cr-Cr C19,31-323. A introdução desse efeito

foi feita recentemente [42] no caso de uma amostra com O.sel. de 10M de Cr+3 e

••.. esent.ou bons resultados utilizando a t.eenica de MOOem 514 rvn.

Neste trabalho verificamos o corncxrtamento de r coma intensidade

(por Moa e MOOtransiente) e obtivemos os parimetros n2' e Is em 514 e 488 nm,

QI.I8er.m conhecidos na literat.ura apenas para 514 nm[22]. Comparandoo resultado

teórico QUe prevê a dependência de r com a irttensidade e o experimental

verificamos QUea MOOtransiente mostra a mesmadeoendência funcional prevista

palo modelo da int.eraçÃo de pare •. Porém, a HDO fornece valores de r QUe

apresentam algumas discreoincias em relaç:ão aos obtidos por MOOtransiente.
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A apresentação deste trabalho está dividida em seis capitulos. No

capitulo 1 apresentamos uma introdução aos conceitos básicos utilizados em óptica

não linear. Nos capitulos Z e 3 introduzimos os conceitos necessários para o

desenvolvimento das técnicas de MDOe MDOtransiente e no final do capitulo Z

mostramos a teoria de formação de grades de população no Rubi e o efeito de

interação de pares Cr-Cr. Os resultados e conclusões estão respectivamente nos

capitulos 5 e 6.

3



1- cn-I::aTOS BÁqus

i.i-INTRODUÇÃO:

IE -
NAO

A óptica não linear envolve o estudo do comportamento de campos

eletromagnéticos intensos em meios com propriedades não lineares. As interações

não lineares podem mudar as polarizações das ondas incidentes ou gerar novas

ondas eletromagnéticas com frequências Que podem ser diferent.es das do campo

incident.e. Comoas intensidades necessárias para a observação dos fenômenos não

lineares são altas, normalmente é necessário utilizar lasers, o QUeexplica o

rápido desenvolvimento da Óptica não linear apÓs sua desooberta.

De forma geral, o desenvolvimento da óptioa não linear pode ser

dividido em três períOdOS[1J. No primeiro períOdO (1961-196~),novos efeitos não

lineares foram desoobertos oom a utilização dos lasers. Estes incluem a geracão

de segundo harmônico, amplificação paramét.rica, absoryão de muitos fótons, auto­

focalização, espalhamento estimulado, geração de soma e diferença de fr8Quências,

etc. No segundo período (196:5-1969),outros efeitos tais como espectroscopia não

linear e fenômenos coerentes transientes foram descobertos. Porém, a

característica principal desse período consistiu no estudo dos fen8menos já

conhecidos e sua aplicação em dispositivos ópticos. No terceiro período (1969­

1975), a descoberta de novos efeitos decresceu _ o desenvolvimento da Óptica nio

linear foi devido ao ap&recimento dos lase,... sintonizáveis • de pulsos ultra-

curtos. A seguir, faremos uma breve introdução s~ os conceitos básicos da

óptica não linear.
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Quando uma onda eletromagnética se propaga através de um meio

óptico, o campo eletromagnético exerce uma força nos elétrons do meio. Comoos

elétrons internos estão fortemente ligados ao núcleo. a intração do campoocorre

principalmente com os elétrons da última camada. Para fontes de luz comuns, a

intensidade do campo elétrico é muito menor qu. o da ligação dos elétrons e o

efeito da radiação pode ser considerado como uma perturbação. Comoresultado, a

polarização produzida no meio é proporcional ao campo elétrico. Porém. se o campo

da radiação for comparável aos campos atômicos (da ordem de 10' V/em) ou se

houver transições ressonantes. entio a relaçio entre a polarização e o campo

elétrico deixa de ser linear.

Em meios isotrópicos a relação ~ral entre a polarização P e o

campo elétrico total E no meio pode ser exPressa em termos de uma sria de"

potências da forma:

(1.1)

Esta série envolve somente as amplitudu da polarização e do

campo elétrico. já que supusemos que os dois vetores são paralelos. Na exPansão ,

X(!) ÉI a susceptibilidade linear e é muito maior que os coeficientes não lineares

X(2). X(3). etc. (.0 representa a permissividade dielétrica. do vácuo.

No caso de um meio em que P e E não sio necessariamente

paralelos. a polarização deve ser' escrita como:
5



(1.2)

onde XI1)li o tensor susceptibilidade linear e X(2),X(3), etc., são tenSOf"esde ordem

superior.

A expansão representada pela EQ.(1.2) • normalmenteescrita corno:

(1.3)

onde P, = ~.t\: é a polarização linear e PII, = E.o(X(2~ + ... ) é a polarização não

linear.

o comportamento de uma onda incidente em um meio não linear é

determinado através da eQuação de ondas, na QUalP'" aparece como um termo de

fonte:

<1.4)

onde f. é a permissividade dielét.rica linear do meio e lJ.o corresponde à

permeabilidade do vácuo. A eQUaçãode ondas most.ra como o campo elétrico evolui

na presença de uma polarização não linear. Na au~ncia dest.a, a EQ.(1.4) se reduz

à equação de ondas lineares, onde várias ondas podemat.ravessar simultaneament.e

o meio sem nenhuma interferência mút.uae sem gerar novas ondas. O acoplamento

entre ondas só pode ocorrer at.ravés de uma interação que crie uma polarização

não linear.
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Normalmenteo campo elétrico total E no meio pode ser expresso

pela soma de várias ondas planas de tal forma que:

E(r,t) = ~ L:&•.(r,t) exp CWit -k.rJ + c.c.
i

onde Wi é a freQUência da i-ésima onda e lei é o vetor de onda.

A _

1.~ NAO LJt.EARES

(1.5)

A partir da Eq. (1.1) vemos que cada um das termos da expansão da

polarização é responsável por fenômenos não lineares distintos. A seguir faremos

umabreve discussão de alguns deles.

A

1.3.1~ 1Jt.EARES

xl!} representa as propriedades lineares tilis como o indice de

refração, absorção, ganho e birrefrin~ncia. Em um meio linear, as ondas não

sofrem influência mútua. A saturação desses efeitos lineares é um processo não

linear descrito por termos de ordem mais alta.

A

1.32-F'EJorD'Et.1)S DE SECU'oIDA CRlEH [2,3,7]

05 processos nio lineares de segunda ordem mais intensos se

originam de transições de dipolo elétrico e devido às rest.rições de simetria, as

susceptibilidades de dipolo elétrico pares sio nulas em materiais com simet.ria de

inversão. Dessa forma, o efeito de XI2l existe soment.eem materiais que não possuem

7



o campo elétrico tota.l rIO meio. T,:,ma.rldocomo exemplo o ,:::aEO de

simetr'ia de inversão. A polarização não linear de segunda ordem é dada por P'" =

. ,,12}E2 """'o'e E -e..OÃ .• '_.1 '=

duas ,:ndas E1 e E2 cem freouências W1 e W2 Clue se acoplam. o termo E2 POSSUl

termos Que Q5CÜamcom freQuências diferentes. Existem fatores Que osoilõ.m com G

dobro da f~eQuência das ondas incidentes, que são responsáveis pelo efeito de

geração de segundo harmônioo. Outros e,sollam com a soma e diferença das

freQuências inoidentes, fenômeno conheoido oomo .osoilação paramétrioa e

finalmente, temos 05 termos Que
.......nao OSC1.i.am

,
responsáveis oelo efeito de

retif icação óptioa. no Qu.l se obtem um sinal De.

A nota9ão utilizada para representar a susceptibilida.de assoclada

aos ienômenos acima descritos é (2J:

(2w; w, w) - Gerarrão de segundo harmônioo

Xl2}(Oi w, -w) - Retificarrão óptioa

Os fenômenos acima cit.ados são t.odos paraméwicos, ou seja, a

interação entre as ondas e o meio não envolve transferência de energia entre

ambos.

A

1.3.3- f'EtoDoEtrIlS DE TERCEIRA a:mEH U-Bl

Processes terceira ordem podem ser observados

8



independentement.e das propriedades de simetria do meio. Embora sejam efeitos de

mais alta ordem, X13)pode ser mais intenso Que X(2) nos casos de interação Quase

ressonante e em cristais comsimetria de inversão, pois nestes últimos XI21=O.

Entre outros fenômenos de terceira ordem estão a geração de

t.erceiro harmônico, mistura de 4 ondas, espalhamento Raman, espalhamento

Brillouin, absorção de dois fótons, absorção nio linear, efeitos auto-induzidos

como aut.o-modulação de fase , auto-focalização, auto-defocalização, efeit.o Kerr,

etc. Os efeitos auto-induzidos são discutidos um pouco mais detalhadament.e na

seção seguinte.

1.4- ~ I:.J I W AUTG-INDUZIDOS

Ao contrário do que ocorre com os efeitos não lineares como a

geração de harmônicos e processos paramétricos, nos quais existe a interação de

ondas com frequ~cias diferentes, nos processos auto-induzidos a onda permanece

Quase-monocromática e o efeito auto-induzido se manifesta na mudança de

amplitude, polarização e forma do espectro de frequência.

A origem dos efeitos auto-induzidos pode ser vista a partir da EQ.

<i.i}. Se todas as ondas incidentes possuirem a mesma freq~ncia w, os efeitos

auto-induzidos são resultado daqueles termos para os quais a freQUência de

oscilação de Pnl é também w, o Que pode ser verificado somente para termos

~ .(3) XIs) t N 1 t (3) '.. ~l" ... ~. t·lmpares X., , e c. orma mene apenas X POSSUIInT uencla slgnlTICa lva.



1.4.1- EFEITO KERR

o efeito Kerr eletrônico é um fenômenode terceira ordem no Qual o

indice de refração do meio depende linearmente da intensidade da luz incidente. A

dependência com a intensidade pode ser vista através da expansão da polarização

no meio dada pela EQ.<1.1),considerando apenas XI1)e )(3). Comoa susceptibilidade

t. t 1 ., (1) (3)1E02 ••• d t ~ d· d ~ •..o a no melo e X +X I, a expansao correspon en e para o ln lce e reTraçao

pode slir escrita como:

<1.6)

onde <1E12) representa a média temporal do campo E e no é o indice de refração

linear. n2 é o indice de refração não linear ou coeficiente Kerr, e está

relacionado à. susceptibilidade de terceira ordem por )(3) = 211on2.Normalmenten2 é

umagrandeza complexa tal Que n2=n2'+in:t,onde a parte real dá origem aos efeitos

espaciais de auto-focalização. auto-defocalização, alargamento espectral e mudança

do vetor de polarização. A parte imaginária é responsável principalmente pela

absorção não linear.

1.42- AVTO-FOCAUZAÇÃO

A· auto-focalização ocorre como resultado da combinação de um

valor positivo da part.e real do indice de refração não linear e umfeixe incident.e

no Qual a part.e central é mais intensa, gerando um indice de refração maior Que

nas extremidades do feixe. Dessa forma. o caminho Óptico para a região central do

feixe é maior Que nas extremidades e o meio se comporta como uma lente

10 •••



convergente Que focaliza o feixe no seu eixo.

Esse efeito tem ação contrária à difração do feixe, existindo uma

potência critica para a Qual os dois fenômenos se compensam. Para exemplHicar,

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

intensidade é:

(i.7)

onde 2w é o diâmetro do feixe. De acordo com a EQ. (1.6), o indice de refração no

meio será dado por n=nO+n2IOexp (_2r2/w2).

Fig.!.i (a) Meio linear, onde o feixe diverge devido à dUração; (bJ Meio não linear

ii



No caso de um meio linear (Fig. Lia) o feixe diverge, enQUantoQue

no meio não linear, o feixe converge para Z"J' desde QUea potência do feixe seja

maior QUe a pOtência critica Pu [4,5]. O efeito total da difração e da auto­

focalizaçio podtt ser considerado como o efeito de l..lInalante convrgente de foco

Zf e de uma lente divergente de foco Zd' sando Que a combinaçio destas duas

lentes fornece uma lente eQUivalente de foco Z.,<I de forma QUe (i/Z",,) = (i/Z~') ­

(i/Zd) (Fig. 1.ib ).

o efeito de auto-defocaliza9Ã0 r•• ulu. da combinação de um valor

negativo do índice de refração não linear real e um feixe que é mais intenso no

centro QUe nas extremidades. Nesta situação o índice de refração é menor no

centro e o meio se col'llOOr'tacomo uma lente divergente, provocando a

defocalização do feixe [4,5,6].Valores negativos do indice de refração não linear

podem ocorrer devido à interação com níveis eletrônicos do meio Quando a

freauência do laser está umpOUCoabaixo da resson~ncia, ou QUandoestá aoima da

ressonância de dois fótons. Porém, a auto-defocalização mais comumé devida a

efeitos térmioos, QUeOClON'emem materiais com absorção P8QUenA.A .".,..gia QUe•

absorvida aQUece o meio, provocando uma redução da densidade e como

conseQUência diminui o indice de refração nas regiêSes mais intensas do feixe.

Então, QUandoo perfil do feixe é mais intenso no centro QUenas extremidadtls (Qor

exemplo um feixe Gaussiano), o meio se comporta como uma lente divergente <Filil.

1.ic ).
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1.4.4-AU'TO-KlDULAÇ DE FN!E.

A auto-modulaçio de fa•• ~ deve à variaçÃo t.-nJ)oral da

intElf'lsidildedo feixe, ou seja, resulta da combinação de um meio tipo Krr e um

campo incidente cuja amplitude varia no tempo. Comoo lndice de rttt'ração depende

da intensidade , a fase ÓQticaé dada por:

'" = kz - wt = ~\'lf ( no + ~ na 1< E>12 ) Z - wt.

(d)

•••,
~•

••
ac:

(1.8>

4'JO ;; 400 ElCXJ IOX i2CO
Df ~LOCaMC"T. 01 v,,~ •• INc,.

Fig. 1.2 VariaÇ)io t.emporal da (aJ intensidade, (b) Fase e (o) Fr~noia oom n2 >

o. (d) Espectro d. um pulso com auto-modul.yão d. fase.
13



no temoo da intens1dade do f·en:e. ~essa forma. ~pos

sofre um desvio de f~eouência que é dependente ao tempo e que lmplica que novas

freQ1..lências sãcl crladas no espectro do sinal lnc1dente. resl..lltando l"",um

a.largament-o espectral [7]. A gera:;ãci de n::.vas freQuêriCias é '_lmaconseq~lerrc:a

clire"ta da existência de não linear idade do meio. Est.e efei:.o e CCiml-lmente·....ist.o na

propagação de pulsos curtos em fibras apticas.

o desvio de freouencia trcica de sinal ao longo do pl-llso. Para n2>O,

Clue é a situação normal em meios transparentes, dI/dt > ü na frente do !=ulscl_

ocorre uma dimin'-lição da freou~nc1a! enOLlanr,oQue onde aI/dt e negativa, a

freauencia aumenta. do ,,:,.-:0 o- 1· ••••_' __ freQuências tioicas sgo mostradas na Fi~.

<1.2) para um pulso que ·....ar1a no t.emcci.A fS.se apresenta c. comport.amento most.rado

em (b) e a freou~ncia .. ql-le é a derivada tempor.al da fase, a.presen~,a. o

comportament.o oscilatorio conforme é nostrado em (c),

1.5-f-ECANISMOS DE NÃO LD-EARIDADE DO ÍNDICE DE REFRAÇÃO [4-7,9]

Acui apresentaremos uma bre'.,;e discussão de alguns mecanismc:ls

f'isie,:)s Que provocam o surgimento ele um indi,=e de refr·açâo não Une.ar. Entre DS

fenômenos mais comuns podemos citar a reorient.ação molecLÚa.r,electrostr·ição,

calor e oistorções das nuvens eletrônicas.

Em liQuidos com m':Jléculas anisotróoicas, o indice de refração não

linear surge com ·a orientação das moléculas ,:le tal forma que o eixo dest.as cl:Jm

maior susceptlbilidade t.ende Q ;icar mais alinhado cc,m c. campo externo. ~-·,esses

14



materiais as moléculas são distribuidas aleatoriamente, re5Ult.andoem um índice de

refração isotrópico. Porém, QUandoas molÍlcultii se alinham ao lCJn90do camPO

elét.rico ópt.ico, a polarizabilidede cresce na direção do c&l'llt:tO,resultando num

aumento do índice de refração para a luz polarizada na direção do campo

incidente. Com isso, o lÍQUido se torna birrefringente. Esse efeito é t.ambém

chamadode efeit.o Kerr de alt.a freQUência.

EmliQUidoscom moléculas isotrópicas, sólidos e gases, a principal

contribuição para o índice de refração não linear é devida à electrostrição. Nesse

processo, as molÍK:ulasdo meio se movempara as regiõ_ d. maior intensidade do

campo elét.rico. O aument.oresultant.e na densidade provoca umaumento do índice de

refração próximo às regiões de campos int.ensos. Comoo tempo de r_sposta das

moléculas é longo, a eleot.rostriçio possui uma constant.e de tAmpomaior QUe a

oriehtação molecular.

Umagrande contribuição para o índice de refração, principalmente

em operação CW,é devida a efeitos t.érmicos. O aQUeCilMntode um meio por

absorção de luz leva a uma mudança no índice de refração aue é dada por

n=no+<dn/dt)4T,onde 4T<tIE~.

Outro mecanismoQue pode cont.ribuir para o índice de refração não

linear inclui a excitação não ressonant.e de absorvadares para os QUais a

susceptibilidade do estado excitado Xt' é dHerente da suscebt.ibilidade X, do estado

fundamental, Que é o caso dos cristais utilizados neste trabalho. Este mecanismo

será discutido commais detalhes posteriorment.e.



2.1- INTRODUÇÃO

Grades induzidas por Ia••.• tem sido estudadas há vários anos, mas

recentemente tem desperudo especial interesse devido às grandes aplicações

científicas e tecnológicas que tem sido desenvolvidas, comopor exemplona área de

holografia.

Neste capitulo mostraremos um resumo das propriedades das grades

produzidas por laser e os mecanismos fisicos responsáveis pela sua fOf"'mação.As

seções apresentadas a seguir (exceto a .eção 2.~) sio um brave resumo dos

capitulos 2 e 3 da ref. [13] e são de fundamental ilTlDOf"'tânciapara a comPreensão

da técnica de Mistura de Duas Ondas (TWM- TwoWav. Mixing)discutida no capo 3.

A seção 2.~ mostra a formação das grades de população no Rubi e no GdAlOa:Cr+3,

introduzindo o modelo recentemente proposto na ref. [42] para o GdAIOa:Cr+CI•

A. grades induzidas par laser podem 5.,.. cla.sificadas • várias

formas. Quanto à sua .spas ••.•..a, podem s.,.. finas ou ItSJ)Hsas. Em relação aos

fenômenos físicos responsáveis pela sua geração, podem ser de DOPUlaçlo,de

ttHllQlK"atura,da ccncantração, ato. Tambémpodemsar classificada. da pW'tMnantes

e dinâmicas. Grades permanentes t.em sido produzidas em diversos materiais não

lineares e são usada. para registrar hologramas parmanant_. As grades

dinâmicas, ao contrário, desaparecem assim QUea fonte de luz QUe as gera é

dasligada. Esse t.ipo de grada tem sido produzida em um grande nlnerO de sólido.,

liQUides e gases e são detetadas POr'difração de um feixe de prova, ou por auto-
16



difração das ondas QUeinduzem a formação da grade. As grades dinâmicas são o

nosso principal interesse já QUea Mistura de Duas Onda•• 'eiu através deste

tipo de grade.

A formaçio de grades induzidas por la•• r lÍ obtida pela

interferência de dois feixes em um dado meio (Fig. 2.1), gerando uma modulação de

suas propriedades Ópticas (por exemplo, indice de refração e coeficiente de

a.bsorção). Emmeios tipo Kerr, a modulação OCorN!devido à dependência do índice

de refralfio coma intensidade.

(a)

J--

x

(b)

x

z

Fig. 2.1 G~ra9ão d~ uma grade "e1a inter'erinoia d~ duas ondas oom int~nsidades

11 e 12 • vetores de onda 1e1• 1e2: (a) Visua1izaçio da formaçio da r.de e (b)

geometria dos vetores de onda envolvidos no proc»sso.
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22-flR1AÇÃO DA GRADE

Chamamosde grade à modulação do índice de refração e do

coeficiente de absDr9ão produzida pela interferência de dois feixes nummeio não

linear. A grade é formada pela suPrpctSição de dois feix_ que

interferem entre si formando um ângulo $, sendo caracterizados pelos campos

elétricos E1 e ~ com vetores de onda dados respectivamente por k1 e ~,

conform. mostra a Fig. 2.1. E1 e E:z .ão normalmenta repr •• entados por ondas

planas, pois esta costuma ser uma boa aproximaçÃopara os feixes cNI Ias.,.. reais

cujo perfil é Gau5siano. Assim,05 campos sio escritos como:

~ - ~ { ~ exp [ wat - ka.r ] + c.c. )

(2.1)

(2.2)

A suPerPDsição dos call1DO!5E1 e Ea gera umpadrão de interferênoia

cuia distribuição de intensidade I é dada por I<x,t,)= <1I2>11l.oC ( I E1 + Ez ~ ) :

onde fi = (,)1-w2 e K = k1 - ~ é veter de onda da grade, cujo período espacial é

A-Ztr/K. Definimos o plano formado D8los eixo. x • z como • .,do aquel_ QUe

contÍlmos vetar •• de onda k1 • ~, de forma QUeo eixo x fioa paralalo ao vetCll'"de

18



onda K. De acordo com a Fig. Z.1b o periodo espacial da grade pOde ser escrito

como:

A- }..- 2sen($/2) (2.4)

onde }..é o oomorimentode onda do laser". Quandoas fr4!Qllênoiasla)1 e W2 510 iguais

temos a formação de uma grade estaoionária. Grades dinimioas são geradas QUando

Em geral, as grades formadas 510 tais QUeo ingulo & é muito

peQueno, de forma QUe POdemosescrever A""" ve. É importante notar que e é o

ângulo no interior do meio. Variando e podemosmudar o valor do período espacial

da rt!de e o valor máximode A é limitado pelo mimetro do feixe do luer.

Outro efeito produzido pelo diimetro finit.o dos feixes é a

limitação da extensão lateral da região de int.erl~ia (Fig. 2.2). Cont.udo,existem

algumas condições QUepodIImser satisfllitas para abtr UIY melhor aoroximac;ão

entre as características do padrão de interferê1cia produzido por ondas planas e

o produzido por faixes Gaussianos. A pri.meira candiC;ãoé faz •.. com que • região

de interação entre O!! feixes seja grande comparada com o perlodo espacial da

grade. Ou seja, devemos satisfazer a condição Kw » 1, onde ZIa) é o diâmetro do

feixe. 1•• 0 significa que existe um limite máximopara • focalizac;io do feixe,

feixa. ao longo do eixo z seja grande COf'nI)aradacem a •••• SU"'ad do meio (zo/d

» 1), o que limita o ângulo e formado pelO!!feixes. Quanto menor for 6, melhor
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será a condição zold » 1.

A última condiçio _tá relaoionada à a~ção dos feixes no

int.,..ior do meio, pOis •• t.a d.ve ••.• muito P8QU8f'la,ou s.ja, «d<< 1, ond. <X é o

coef icient.e de absorção .

Fig. 22 Esboço dil distribuiç:io de intfmsidilde de um. grade eSDesslI Formadll peu

interferência de dois Feixes Gaussianos. (a) 11-12 I (bJ 11-412

A relação entre a espessura d do cristal e a ~ão de
20



interferência dos feixes tem grande importância QUanto às características da

grade formada. Isso pOde SIY'" faoilment. reconheoido consider.ndo a transformada

da Fourier da gradil.

Quando d é menor ou da ordem do comprimllnto da regiio de

interferí!ncia dos feixes a grade é considerada fina. Sua transformada de Fourier

não pOSsui apWl•• o v.ter de onda K mas tambémpOSsui contribuiç:ê5.s n. direç:io

da kr. Assim, várias ordens de difraçio podlll1\existir (fig. 2.3.>. Para gradas

espessas, d é maior que a região de interferência dos feixes, o que significa Quea

intWl5idad. d. gr.de varia com z (Fig. 2.2>.Neste caso, a transformada de Fourier

da grade é composta b.sic...."t. do vetar de onda K e só pOd8mser difratadas

aauelas ondas QUe estiverem na condição de Bragg (Fig. 2.3b). O parimetro QUe

especifica a espessura da grade é Q = 21fd"/nA2, onde n é o índice de refração e "

é o 'comprimentode onda. S. Q«1 a gradil. cansider.da fin., enQUantoque para

Q»1 twnos una grade ••••••.

(a) (b)

I
I

I~

, kI
a.

I
I·"'-'.

\

~1I
\

I ~\
ID

\

A I ~A

d

Id

Fig. 2.3 Caracteristicas do processo de 'ormayJo de grades (aJ finu e (bJ

espe5 •••.

21



Os lMCanismosque induZtlmas mudança. das propriedades ópUcas

dos meios nio lineares são freQUentementedescritos em duas .tapas. A luz PrOduz

algum tipo de excitação do meio que por sua vez gera a muc::iançadas propriedadas

ópticas. Isso pode resultar na mudança da absorção e do indice de refração e

provocar o aparecimento de lna grade de absorçÃo. outra d. fase (ou dispersiva).

A excitação do material acopla o indice de refração e a absorção e

ambos exibem mocâJlações que chamaremos de 4n e .1«. No caso 98"al. qualqu.,..

modulaçio com amplitude AX de umaPf"'OPf"iedadedo meio s••.•á acompanhada par uma

grade Óptica comamplitude tal que:

(2.~)

(2.6)

Normalmente, os dois par~metros exPressos nas EQS. (2.5) e (2.6)

podemser combinados definindo umindice de refração complexo:

fi • n + i«/2k (2.7)

onde k é o vetar de OndAda luz ínoidwlte. AX pode r~""s8ntar a modulAçãoda

população do estado excit.ado elet.rônico do meio, ou da densidade de elét.rons de

conduçio em semicondutares. dA tlllnPlH"'att.ra,da orientaçio molecular em fluidos ou

aindA.da concentração.
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2.5- mADES DE P(F\LAÇÃO

Se um sistema atômico é excitado a partir do estado fundamental

para o estado excitado, ocorre umamudançado índice de refraçlo e do coeficiente

de absorção. Nesta s.o mostraremos a relação entra a intensidade I da luz

incidente e as prooriedades ópticas do meio. A seguir faremos umadiscussão sobr.

a origem da formação de grades de população no Rubi e GdAlOa:Cr+:',considef"'ando­

os como sistemas de 3 nIveis, onde apenas 2 possuem população considerável. A

interação com a luz em regiões do espectro visivel no Rubi e no OdAl03:Cr+3

ocorre através dos íons de Cr+3.

2.~.l..ftH1AÇÃO DA<IWE DE Pt:FUI..AÇÃONO RUBI

A origem no indice de refração não linear no Rubi já é amplamente

conhecida [15-16] e ••.•á apresentada nesta saçio como base para o modIIloa s•.•

PrOpOstopara o GdAIOa:Cr+3na próxima seção.

o indice de refração não linear está ligado à diferença de

sU5Cf!Ptibilidade do estado excitado e do estado fundamental dos íons de Cr+3.

Processos tírmicos, disPllrsivos a da absOr'Çlãopodem ccntribuif'" para ":!, mas nos

oasos aQUiestudados a contribuiÇlio maior é devida a mecanismosdiSJ:Je,...ivos.

UmeSQUemados niveis de ener-gia do C,..+3,..elevantes na interaÇlio

com a ,..adiaÇlio no Rubi é most,..adona Fig. 2.4. Coma absOl"'Çãoda t..I1\ fóton de

energia hu ocorre a t.r-ansição do estado fundamental 4A2 pa,..a a banda de

absorção 4T2' Desta última ocorre um decaimento nio ,..adiativo (comtempo de vida
23



-
de - 10-9 s) para o estado excitado 2E,QUepossui tempo de vida T da ordem de ms

o modelo proposto para o Rubi consiste em consicNlrá-lo como um

sistema de 3 níveis (FIg. 2.~),onde a eficiência QUMtica da transição da banda 4T:a

para o estado excitado 2E é -1. Alémdisso, a susceptibilidade do estado excitado

se deve principalmente à presença da banda de traf1!5'erência de carga, embora

existam vários níveis intermediários entre esta última e o nível ~. Essa hipótese

foi verificada nas refso [15-16,43] e acreditamos QUetambémseja válida para o

GdAI03:Cr +3.

IK 104cm-I~ L~~
Banda de transferencia de carga

-------
c(

4~---C)
a:

----
UJ

--.-.-~---z 3
4T,--Id

~
2T,2 _

2~·~m2y

4/1T2 .•...•.2
E

R RiSO •.•• ---1l.L _ 4A2

Figo 204 Nlveis de energia do Rubi (rei. CJ.4J )
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Wup

Fig. 2.:5 Sistema de 3 níveis utilizado para o Rubi. 4A2 é o estado fundamental, 4T2

corresponde à banda de absorção e 2E é o estado excitado.

A suscet:)t.ibilidade t.ot.al do sistema Xt é dada por Xt" n,x, + neX!.

onde X, é a susceptibilidade do sistema se t.odos os át.omos estiverem no estado

fundamental e Xeé a suscept.ibilidade do sistema se todos os átomos estiverem no

estado excitado. "' = NgINo e ne = NtlNo representam as populações relativas do

estado fundamental e excitado respect.ivamente, Nt e N, são as populações do

estado excitado e fundamental e No = Ng+Ne é o número total de átomos de Cr+3.

Cornoa susceptibilidade de um sistema de dois nlveis é conhecida
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(17J,podemosescrever X,e X~como:

(2.8a)

(2.8b)

onde w é a freQuência do laser, Wo corresponde! ao centro da banda 4T2 com

largura i g, w~ e '1e são respectivamente a freQUência central (medida a partir do

estado ~ e a largura da banda de transfer~ia de carga, 0:0 é o coeficiente de

absorção do campo não saturado e O:e é a absorção do esta.do excitado. Neste

modelosimplHlicado estamos considerando QUE!apenas a banda 4T2 contribui para a

susCeptibilidade do estAdo fundamental, enQUanto Que a do astado excitado é

produzida principalmente pela banda de transferência de carga.

As susceptibilidades dtlfinidas pelas EQS. (2.8) são grandezas de

origens microscÓpicas, mas podem ser relacionadas com o índice de refração total

n do meio pela relação:

€.= €.o( 1 + X,+ne(X(>- X, »
(2.9)

onde E. = n2 , n = no + n2I , n, + ne = 1 , ne=I/Is<1+I/Is)e Is é a intensidade de

saturaçio do meio.

Como normalmente a contribuição não linear para o lndice de
26



refração total é peQUena,podemosfazer a seguinte aPf"'Qximação:n21« no. Dessa

forma, a EQ.(2.9)se torna:

Xe - X,

2nol$<1+I/I$1
(2.10>/

A EQ. (2.10>demonstra QUea nio linear idade do sistema está na

diferença de susceptibilidades do estado excitado e do estado fundamental e

podemosdefinir XIt, = Xe - X, •.•.•X(3) .

A partir das EQs.(2.8) e (2.10)codttmoseXPf"'a5Sara parte ••..•al de nt

como:

A, - 2(Ca»o - (,»/7,

(2.11)

(2.12a)

<2.12b)

(2.12c)

onde fYg é a seção de choQuedo estado fundamental no centro da banda 4T2. Da

mesmaforma, obtemospara a parte imaginária d. n2:

(2.13)

A parte imaginária n2" do indice de refração não linear é
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proporcional a N~, - N~e, onde Nt>é a populagio do estado excitado e N, iR a

populagão do estado fundamental. No limite de baixas intensidades, o meio pOdeser

considerado comoummeio absortivo, Nt>é PeQUenoe n2" deve ser positivo.

Para o Rubi a expressão (2.11) prevê um valor de n2' de 1.10-'

cm2/l.J para >'=514,5nm (usando os parâmetr'os retirados da ref. [9J), Que está em

perfeito acordo com o valor medido usando a técnica de Histura de O~s Ondas

[9,10J .

o modeloapresentado pannita fazer umasérie de previsões. Comoa

banda de kansferência de carga é t.al QueWt> > > w, então 4{1 > > 1 e n2' não deve

mudar de sinal em lados opostos da banda 4T2 (400 a 600 nm). Além disso, a

dependência de n2' como compriment"Ode onda da luz incidente deve acompanhara

fonnà da banda de absorção ~ 2 pois n2' a: 1/Ir e Ir dependeda largura 4g da banda

de absorção de acordo com a EQ.(2.12a).Tambémé possival concluir QUen2' deve

ser independente da temperatura, já QUe a largura da banda de kansferência de

carga 1(1 nio é função da temperatUf"'a.Todas as previ1lÕ8sacima foram verificadas

por AdIar e Lawandowl[16Jno caso do Rubi.

A razão r = n2"/n2' pode s••.• obtida a partir das EQs.(2.11)e (2.13),

supondo4e2 > > 1 e desprezando <xg4g:

(2.14)

Da Ea. (2.14)observamosQU4I segundo este modelo,o valor de r deve

ser sempre positivo na região do espectro vislvel (400 nm - 600 nm ) se ~e < ~g,
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0015 r:est.e casc" d~ > O. No Rub1, rJ;:/r:J/? = .57, ,je acor'do com õ referenc13 (42J.

ilu::ln.-iQ ::l~ ·-··...•~r!entr::l.~·o-"e~.-.i ··...•n~ ,j.,.•.•.: I~ ••• +:;: ·:·a-".... m::ll'~ ::lH::l~..'-:' ••• ,•.•••• _\_ '-" ••••.1 i __ '!-" _ ,_e l,-~ _' . __ o_, _ t.J • __ ·__ "",__ '1""

desenvolvimento feito na sEção 2.5.1 deixa de se?""v.alicio pois i::omeçam·30 SE t':Jrnar

importantes as interaçães entre pares ~..•jo

a interação entre pares ~:r-Ct- em 77 K com concentração de D.1~1.[18]. Como a

amostr·a Que utilizamos neste trabalho apresenta uma concentr'a9ão superior a 0.1

~~,acreditamo':; Que o efeito da interação entre os pares Cr-Cr~seja um processo

bastante efetivo, .:::ujacontribuição para o lndice de r'ef?""ação não linear deve ser

levada em conta. Também já foi estudada a transferência de energia induzida entre

,•••• ~ l •••••n~ 1'1e/-'.~+3 o::l /-'-4+3n...•r".:,j-" 10-.,~'"'+3 ['':/'?J__ ._, _ ,_ "_'I _ ""I...l lU· ...•.n :j"_" __ .

Conforme será visto mais adiante, ·30 razão r par'a o GdA10:3:Cr+3é

l.Jma função da intensidade. Porém, de acordo com o desenvolvimento da seção

anterior esse fenômeno não pode ser· explicado. Para tanto, iremos propor Que o

mecanismo resp.::>nsáve1 pela variação de r com a intensidade é a interação ent.re

pares Cr-Cr, Que será descrita a seguir. Essa hipótese t'oi inicialmente sugerida

na ref. (42] e mostra Que Q orocesso de interação de pares de Cr é mais efetivo

Que a interação entre 1I::ns de Cr+3 e Gd+3. Os resultados .ubtidos em 514 nm

concordaram bem com os dados experimentais [42J.

A interação dos pares Cr-Cr consiste na transferência de energia

cooperativa com a absorção de um fóton. O mecanismo está mostrado na Fig. 2.6. O

pr':Jcesso consiste de dois ions de Cr Que inicialmente se encontram no Estado
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excit.ado 2E. A energia de excitação é t..w e no estado -tinal, um dos 10ns de Cr

decai para o estado fundamental 4A2enQUantoque o outro passa para a banda de

transferência de carga, decaindo não radiativamente para 2E. Este processo

modifica o coeficiente de absorção do meio, sendo QUe a expressão teórica já foi

obtida em 1970, conforme a ref. [193. O coeficiente dtt absorção do estado excitado

passa a ser acresentado do termo:

ao

(. "" N N J ~.<,. u(' . d
~t. li) = <";t. i 'O'iO O'hO Si li) s, li +lI) li

o

(2.15)

onde Cte depende do tipo de interação ent;"e 05 tons A li B,N; é a concentração do

j-ésimo ton, 0-;0 é a seçio de chOQUeintegrada na frequência, g •.<lI") é a forma de

linha normalizada para a t.ransição do j-ésimo ion li os indices em e ab representam

MlSf,)8Ctivamenteemissão e absorção.

hv

ti

+ hV"' ---+

--..•-.-
A A

Fig. 2.6 Mecanismo de transfer&noia de energia oom a abs0r'9ão de um fóton entre

dois 10ns de Cr.
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A EQ. (2.15) poda ser simplificada s. fizermos as seguintes

consideracrões:

- Os íons A e B representam dois lons de Cr+3 no estado excitado 2E <N. = N.).

- A forma da linha da transição do estado excitado 2e: para a banda de

transferência de carga é muito larga e pode ser considerada como constante na

região de superposição com a transição de 2E para 4A2. Dessa forma, pOdemos

expressar 9. comosendo 9."(Ue + u), onde Ue é a energia do n1vel 2E.

A forma da linha da transição de 2e: para 4A2 é praticamente uma função delta,

de tal forma QUeg/·(u') •.•.•8<u· - ue).

Com as consid8raçêíes ant.,.iores, a EQ. (2.13) pede s.,. escrita

como:

(2.16)

onde UO=UCt - 2Uf, 'YCt e UCt sio resptlctivament. a largtl'a de linha e o centro da

banda de transferência de carga. A seção de choQue corrrespondente à absorção

/xu é a-te = /Xu/N•. A inclusão desse termo no índice de refração não linear

imaginário nos fornece a seguinte 8xPf"'e5sio:

( F(u)No I )~ •• - n20" 1 - a-,<1-O'f/a-,)ls<1+1/ls)
(2.17)

EQUivalentemente,temos para a razio r definida pela EQ.(2.14):
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(2.18)

onde os sub-indices o nas EQs. (2.17>e (2.18) representam as eXPf"'t!Ssõesdefinidas

por (2.13) e (2.14) • F(u) é dado por:

-1

F(u) = Cuu.o U~O{ 1 + 4(uo _/)2 }'YCf,

(2.19)

A derJendincia de r com a intensidade, como mostra a EQ. (2.18) foi

verif'icada para o GdAIOs:Cr+aem baixas intensidades para 514 nm [42].
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3- -rÉOCA l'.E MST1.RA l'.E tuAS CNJAS

3.J.-INlRODUÇÃO

A Mistura de Duas Onda. <HDQ)é uma técnica da Óptica não linear

Que permite o estudo de efeitos relacionados com a susceptibilidade d. t.erc.ira

ordem, medindo-se a transferência de energia entre duas ondas eletromagnéticas

em meios não lineares. Essa técnica consiste na interferhia de dois feixes de

luz dtlntro do meio, originando uma modulação da suscaptibilidadtl, Que permit.e a

difraçio dos feixes por esPtllhamento aragg <auto-difração), possibilitando sob

certas condições, a transferência não reciproca de energia entre ambos. A

t.ransferincia de energia está ligada à defasagem ~cial existente entre o

padrão de interferência gerado no meio e a grade de índice de refração, como

vw-limos adiante.

A MDOtem .ido amplamttnt. ut.ilizada no _tudo de meios não

lineill"'es como pOr"exemplo os materiais fotc:rrtlfrativos [20,24] • absorvedor_

saturáveis [9-11,21-23J. Em materiais fotcrrefrativos, a transferinoia de ~ia

~- •.-•.-- devido a LMnadefasagem natural entre o padrão de interferincia e a

modulação do índice de refração. Essa defasagem é de 'Fe/2, QUI!é a condição para a

transferinoia de energia máxima.Já para os absDI""Vedoressaturáveis é necessário

QUea defasagem seja introduzida no sistema pela int.erfer-inoia de dois feixes com

f~ias diferentes, o QUeé feito via efeito Doppler. Neste oaso, ocorre a

fonna9l0 de umagrade din&mioa.

A idéia de se usar grades dinimicas para o aooplamento de energia
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foi proposto 11m 1973 por umgrupo de cientisUs soviÍlticos [25], mostrando QUeuma

defasagem espacial entre a grade de índice de refração e o padrão de

int.erierência pode ser produzida por uma grade QUese moveem relação ao meio. A

defasa98ffi espacial resulta da inércia t8l1lPOraldo l1MIiopara o processo de

formação da gradtl, isto é, dtlP8t'ldedo t&mpOd8 resposta do meio, e dá origem à

transferência de energia entre 05 feixes.

o tratamento d8 MDOapresentado a seguir está b•••• do no

trabalho de McMichaele P. Veh [9], QUetrata do estuda da interaçio nio linear de

dois feixes no Rubi, onde se demonstra a possibilidade de haver ganho de IInIIrgia

excedendo as perdas por absorção 8 reflexio de Fresntll.

A Mistura de Duas ~s nio Degeneradas <MDONI))consiste na

interferincia de dois feixes coerentes com fre~ias ti)1 e wa em meios cuio

Indice de refração é da forma n = no+n2I,chamados de meios Upo I(err. n2 é o

coeficiente I(ItN' e gtII"almente• uma grandeza complexa, isto ÍI , rlz-"2'+Íll2", onde

"2' representa a contribuiçio da parte dispersiva e "2" ÍI a parte de absorçio não

linear. Quando as freQUências dos feixes incidentes são tais que Wl~ temos o

caso de Mistura de Duas Ondas Deg8f'lIIr'adas.

o trabalho de McMichaele P. V., [9], por"sua vez, .stá baseado nos

trabalhos de P. Veh [1U e Si1berbltrg e Bar-Joseem [123, sendo Que nestes dois

últimos "2 é consic.terado como uma grandeza real. Quando "2 ti real e Wla(,)2

mostra-58 que não há troca de energia entre os feixes incidentes.
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32.1-FORMAÇÃO DA GRADE DE ÍNDICE DE REFRAÇÃo

Os campos são considerados como ondas planas com as mesmas

polarizações, com intensidades oeouenas comparadas com a intensidade ae

saturação do meio e são descritos pelas expressões:

<3.1)

(3.2)

Estes campos formam um padrão de interferência no meio cuja

distr ibuição de intensidade é dado por:

~3.3)

onde 0=W1-W2 e K=k1-k2. Neste caso o padrão de inter'ferência é dinâmico,

deslocando-se na dire9ão x com vetor de onda K e freQuência fi (Fig. 2.1). O

período A do padrão é 2'lf/K e está relacionado ao comprimento de onda >- dos

feixes por A=\/(2sen~/2)' A resposta do meio ao padrão de interferência expresso

pela EQ.(3.3)ocorre através da modula.ção do indÜ~ede refração.

Como o padrão de interferência é dinâmico, a resposta não linear

em um dado ponto do meio é determinada pela amplitude do campo elétrico nas

vizinhanças, isto é, o processo é não local e possui um tempo de resposta finito.

Esse processo é descrito pela eouação de relaxação de Debye [4J:
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dn! :I
'T dt + n2 = <E (t,»

ouja solução é:

+ao

~:(<nt' + i n2")/2]J <~(t.» exP [(t'-t>i'Tl dt.'
-co

Resolvendo a EQ.(3.S>obtemos:

(3.4)

(3.5)

onde 'T é o t.empo de resposta do meio.

Comparando a axpressão (3.6) com o padrão de intensidade dado pela

EQ.(3.3>,poc:iIt-senotar Que existe uma defasagem t;" tal QUe:

(3.7)

9" é a defasagem responsável pela transferinoia de energia entre

ambos os feixes. É important.e observar QUemesmo para o caso em QUI!0=0, isto é,

quando a grade de população é estacionária, ainda existe uma defasagem devida ao

fator ,...~" /n2' I QUepermite a t.ransferência de energia entre 05 feixes.

322-EQUAÇÕES BÁSICAS

Para •• determinar o comportamento dos campos no meio , utiliza-stt

a eQUação de onda para o campo eletromagrWtico total E:



(3.8)

P"r é a contribuição não li"..,.. da polarização total P=Pr+P'" ,onde

Pr=XI1!Erepresenta a polarização linear e PI/I=X(3)lEfE. Comodissemo•• o campo E

representa o campoeletromagnético total no meio. isto ÍI &E1 +Et. ~ E1 • Et são

dados respectivamente pelas EQS. (3.1) • (3.2). Nesta seção ..umos usando o

sistema de tIlidades CGS.similarmente ao que está apresantado na literatura.

Pode-se transformar a equaç:io de onda para o campo E em duas

equaç:Õ&sdiferenciais escal ••.••s e de primeira ordem. usando a atrOximação SVEA

(Slowly Varying Electric Amplitude ApQroximation).QlJepressupÕe que E<r.t) é uma

funç:ão QUevaria lentamente comparada comexp[ü(wt-k.r)]tanto no HPaç:o r comono

temp-Qt.. Matematicamente• essa condição pode ser expressa comok<8E1az))} a~az2

e w(aEl8t) » a2e:lat 2.

(3.9)

(3.10>

onde k1~ e k2~ l"'8JX"_entamas projeções de k1 e k2 na di•..•ç:io de z. Usando a

relação X(3) = non2/21f e substituindo o valor de Pltl• as EQs.(3.9)e (3.10>se tornam:



d!.l i k ( , .. ,"2 ,2 .. 2, I (3.11)"';::J:;" = - 4 n~ exp',-1~<,·/1E.21 €o.! + 112\1E.11 + I~I ) E.1 u.••.. no

-I.

UC.·2 i k t' -.,. , .... ;2 . 1 ,2 .. 2 .. ··t

(3.12)-a::- = - 4 n~ c:XP'.1";Ii•.·/1E.11 t..~ ..,..n~\:E.21 + !E.11 .! e,'2 ...•. no '

o primeit~o ",ermo das Ecs. (3.11:< e (3 ..1.2) é responsavel pelo

.?coplamento entre os campos Ei e E2 enquanto que ':JS t.ermos

representam a auto-modulação oe fase.

Para obtermos as eauações das intensidades 11 e 12, fazemos a

substituit~mos essas novas var·iáveis nas EQs. (:3.11) e (3.12) devemos levar em c.:Jnt.a

que as f.3.ses .t'.1 e 4>2 são tambémfunções de z. Tomando .3. par'te real das Eqs. (3.11)

e (3.125 obtemos:

21fn2'
;\cOSl),í2

dI2 =
dz

2'rrn2'
\cosB/2 f r

"0

(3.14)

onde a absorção linear do meio cX foi introduzida fenomenologicamente, 1-' = n2 ..··/n2·· e

S = O'T. Os termos com dependência em r represent.am um aumerito na

transmissividade do meio a altas intensidades devido a efeitos de saturação,

enquanto Que o termo com dependência 8/(1+62) é responsável pelo acoplament.:Jdos

feixes.
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Da mesma forma Que são obtidas as EQS.(3.13) e (3.14) também se

obtem as eQuações para as fases ~1 e ~2' igualando as partas imaginárias das EQs.

(3.11) e (3.12):

(3.15>

( 11+ 12 + .JL ) _ ~ Ô1~ 2 1 + Sa
(3.16)

Comoas fases ~1 e ';2 dependemde z, isso significa uma inclinaçio

do padrão de interferência emrelação ao eixo z.

Da forma QUe as equações para as intensidades 11 a 12 se

apresentam, não é pOsslvel uma solução exata do problema. Para simplificar essas

eQUaçõesalgumas considerações podemser feitas:

i) 11(0») 12(0).Emcondições experimentais normalmente temos 12(0)/11(0) •.•.•O.Oie o

feixe 11 é chamado de feixe de bombeamento( ou feixe forte), enQUantoQUI!12 é o

feixe de prova (ou feixe fraco).

2) 6« (,)1T. Esta condição significa Que (,)1 e (,)2sio freQUências muito próximas, de

tal forma Que fi« (,)1'(,)2. ExPerimentalmllnteusamos fi da ordem dIt 10 - ioo Hz.

3) r« 1. Será mostrado adiante QUe para os cristais utilizados r-O.i, o Que

significa QU8os efeitos gerados por n2 são QUase Que completamllnte de origem
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dispersiva.

Comas aproximações anteriores obtemos:

(3.17)

(3.18)

Conforme a Eq. (3.17), o campo E1 sofre apenas absorção linear

enquanto que para ~,além da absorção linear, há duas contribuições para o

ganho de energia. O primeiro termo na. Eq. (3.18), que é anti-simétrico em 8, é a

contt"'ibuição da grade dispersiva e é responsável pelo acoplamento dos feixes,

permitindo a transferincia ele energia entre ambos. Para 8 > O ( e "2' > O ) tem-se

um ganho de energia em 12, enquanto que para 8 < O, ocorre a transferência de

energia de 12 para 11' tendo-se então perda de energia em 12.

A contribuição simétrica • devida a nz" e é sempre positiva .e n2"

> O . Comonos casos estudados n2'>> n2'" o mecanismode transferinoia de energia

é quase inteiramente devido a n2'. Ainda na Eq.<3.18)poda-se notar QUe S8mPf"'8que

o primeiro termo do sagunc:tomambrofor maior que a absorção linear, haverá ganho

efetivo do feixe fraco. Resolvendo as Eqs. (3.17)e (3.18)obtemos:

(3.19)
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- ,,1

l..1(nz i....·1 (

1 - exp (-o;l)
a:.L

(3.20>

A partir das expressões par;, as intensidades dos dois feixes n.:l

•. , .'")

. l!z(S,U I ;S - •...8·
(3.21)

- -- =Q •.•.. ~ ri - 1n l"S U -1 •. ~~
2\'; .I. + to'

1 l'12(S,U 'I - L· 11. (3.22)r~ = n -- - g1 . :2
~ l..,.(S,U (1 + :1·/!':-.. } ..

. 2-rrn2' li -eXPI.-o,;L) } ...
onoe g1 = 'er L e o chamado fator de 3.coplamento ou ganho. L ae....cos / L a:.

\ .

espessura do cristal e 1s é .3. intensidade de satur.3.ção do meio.

Em f;2 o termo (i+11/ls)2 é introduzido fenomenologicamente [9] como

l...lmaccrreç:ão para os casos em que 11 é da ordem de Is.. devido ·3.0 efeito de

saturação de f 2' Q1...Ienão é levado em conta neste t.ratamento. A transferência

máxima de energia de 11 para 12 ocorre par'a S = 1.. onde .n = l/'T, mostrando .;i

dependência com o t.empo de resposta do meio. t-.4estecaso, a defasagem da grade de

população em relação ao padrão de interferência é de .-~45~.

o tratamento de MOO apresentado se aplica bem a cristais com

'3anho pequeno .. como é o caso por exemplo do Rubi e da Fluoresceina. Porém, s6 é
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adequado para intensidades tais que I < < Is, já que não leva em conta efeitos de

saturação da grade de população do estado excitado. A necessidade de uma teoria

mais completa surgiu a partir do comportamento observado para o GdAlO;s:Cr+3, no

qual a contribuição da parte anti-simétrica para o ganho r.!. é função da

intensidade, o que não pode ser explicado pela teoria apresentada nesta seção.

3.3- MISTURA DE DUAS CH>AS TRANSJENTE EM t'EIOS KERR

3.3.1-JNmODUÇÃO

Nesta seção será descrita uma modificação da técnica de MDO,

mostrada no trabalho de Boothroyd [26], que permite a medida direta da fase t/J do

indice de refração não linear n:z=ln:zlexp(it/J)e também permite determinar

sep~adamente o sinal das suas partes real e imaginária.

A alteração na técnica de Mistura de Duas Ondas consiste em gerar

uma varredura instant.ânea do padrão de intensidade sobre a grade de indice de

refração estacionária já estabelecida, aplicando um transiente de fase no feixe de

prova. O transiente de fase aplicado ao feixe de prova faz com QUI! o mesmo

apresente um comportamento senoidal cuja fase inicial, segundo Boothroyd, é

exatamente a fase t/J do indice de refração não linear. Essa técnica foi

desenvolvida a partir do estudo da contribuição do "flyback" para a Mistura de

Duas Ondas convencional, apresentada em umtrabalho anterior de Boothroyd [10].

Umdos interesses em utilizar essa técnica é que se trata de uma

forma alternativa de obter a razão r=n2"/n2', podendo-se comparar este resultado
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com o obtido pela MDOdescrita na seçio anterior. Alémdisso, permite verificar a

dependência da fase inicial do feixe de prova com a intensidade, não prevista por

Boothroyd, porém observada no GdAlO;j:Cr+3 [22J.

3.32-A:R1AÇÃO DA GRADE DE ÍNDICE DE REFRAÇÃO

A grade de indice de refração é gerada pela interferência de dois

feixes com a mesmafreQuência (Fig. 2.1), ou seja, a grade é estacionária. Ao ser

aplicado o pulso no feixe de prova, o padrão de int.erferência se desloca sobre a

grade de indice de refração Que se mantémestacionária, pois o tempo de duração

do pulso é muito menor QUeo tlm\POde resposta do meio.

3.3.3-EQUAÇÕES BÁSICAS

A eQUação Que determina o comportamento do feixe fraco ~

(seguindo a notação da seção 3.2, EQ.(3.12)) já foi determinada no caso geral de

ondas não degeneradas. Fazendo agora 6-0, já Que inicialmente os dois feixes

possuem a mesma freQUência e d~prezando 1E.2J2, obtemos a eQUação pa.ra a

amplitude do feixe fraco:

(3.23)

onde k=21t/}..cose/2é a projeção na direçio z do vetor de onda dos feixes

incidentes, c:x é o ooeficiente de absorção linear e E.1 é a amplitude do campo do
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feixe de bombeamento.A solução da EQ.(3.23)é:

(3.24)

o segundo termo representa a parte do feixe bombeamentodifratado

coerentemente na direção do feixe de prova com uma defasagem de • - 1t/2 em

relação a este, enQUantoQueo primeiro é o feixe de prova transmitido através do

meio e Que sofre absorção linear. Esta parte segue a fase do feixe de prova

durante a aplicação do transiente de fase.

A parte do feixe de prova Que é d.vida à contribuição da difração

do feixe forte permanece inalterada Quando um transiente de fase exp[i8<t)]é

aplicado ao feixe de prova.

(3.~)

A intensidade do feixe de prova será:

(3.26)

A fase inicial do feixe d. prova é obtida em t •••O Quando 8<t.>=O,

sendo dada por -'/1. Na ref. [26] foram medidas as fases iniciais do Rubi, Acridina •

Fluoresceina em função do comprimento de onda e concordam bllln com a teoria

baseada no alargamento homogêneoda absorção do estado fundamental, proposto na

s-ção 2.5.
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Deve-se ressaltar q••• neste tratamento não são considerados os

efeitos de saturação da fase inicial, o que sará feito mais adiante. Porém, para

intensidades baixas, a dependência da fase inicial com intensidade para o

GdAIOa:Cr+3concorda bemcomo resultado teórico expresso na Eq.(326).

3.-H:.t- ~ IOS DE SAruRAÇÃO NA HISTIJRA DE DUAS CN>AS

3.4.1- INTRODUÇÃO

Já foi mostrado na s.çio 3.2 um desenvolvimento teórico para a

MDO aplicado ao caso de meios Kerr. Porém, esse tratamento é limitado .,.10 fato

de não incluir efeitos de saturaÇlio no processo de transferência de energia.

Nesta seção será desenvolvido um tratamento QUe leva em conta fenômenos de

sat~ação, baseado no formaHsmo de auto-difraçio dos feixes incidentes. O

trabalho, apresentado na referência [23], é até certo ponto, similar ao tratament.o

de auto-difração de Fragnito et aI [27] , onde neste último a grade formada no meio

é estacionária, enQUantoque no primeiro, a grade considerada é dinâmioa.

o método consiste em tratar a MOOcomo um caso particular da

auto-difração dos feixes incidentes, onde os feixes difratados de ordem superior

não são considerados. Quando a intensidade no cristal é modulada espacialmente,

esta gera uma grade de população Que pode difratar QUa1Queronda que atravessar

o meio, inclusive as próprias ondas Qu. induzlIma grade, dando origem a n ordens

de difração. ApÓSobt••.•-se uma expressÃo geral para a n-é.ima ordem difratada na

grade dinâmica saturada, a MDOé tratada comoum caso particular onde n-O (alJt,o­

difração de ordem z••.•o).



•

.; idéia básica consiste em fazer uma expansio de Fourier da

polarização não linear. o Que permite obter expressões: analiticas no caso em que

12« [1' concordando bem comos resultados já conhecidos na literat.ura, mesmopara

parâmetros de saturação altos. É importante notar Que embora a teorla a se!'"

apresentada a segui.r seja mais abrangente Que a most.rada na SEeção3.2. ainda

apresenta algumas limitações t.ais como a SUPosi9io de meios oeticamente finos e

a consideração de eue a amplitude da grade de indice e constante. CQmoresultado

obt.em-seum. dependência com a intensidade 00 sinal do feixe fraco 12Que segue a

lei 1/(1+I/ls)2, Queestá. de acoroo como resultado de McMichael[9J.

3.42-H1S~ DE DUAS ct-mAS NÃo DEGEJoERADASEM ~S SATlRÁVEIS

Vamossupor Que a amostra utilizada é opticamente fina, isto é..Que

a forma. da grade nio muda ao longo da direção a. propagação. AliÍmdiss.:J, os

faixes sio tratados como ondas pl&nas com a me.ma polarizaçio e as intensidades

dos feixe. sio ta.is eue 12« 11.

Os feixes são representado!! pOr Eo+ exp WIco+.r - .:tl+t+ ';0+n, QUeé

o feixe a. bombaamento• Eo- exp Ci<ko-.r- w_t + <;0-»' o feixe de prova.

o ingulo formado pelos dois feixes incldentes é 2~ e a direção de

propagaçio de ambos é reoresentada pOr Ico+ e ko-. Definindo &) = w+ - w_ como .~

diferença de freouência entre os dois feixes, o padrão de int.erferência produzido

é:
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(o) 1 2
1 (x,t) = 2 "07lclEol = 10 + 11cos (K.x - nt + 4~)

(3.2.7)

onde Eo •• a som& dos cam~s incidentes, E.oé • permissividada do vácuo, 11é o

lndice de refração do meio. 10= 10+ + I 0-' 11 = 2 ~ 10+ 10- , K = 2'1(/ A e At/i = t/io+ - </10-'

Neste seçÃo volt.amos a ut.ilizar o sist.ema int.ernacional de unidades.

o meio é considerado como um sistema de 3 nlveis, conforme mostra

a Fig. 2.5. onde a transferência de população da banda ~:2 para o nivel 2E é

extremamente rápida, com eficiência Cluântica - 1. Neste caso, a polarização total

do meio é:

2 2 PP = E.o(11 - 1) E + E.o(ngXg + neXe>E= E.o(11-1 + Xg) + "I (3.28)

AQui PI'II = E.of1t(Xt-X,>E,n,N, é a populaçio do estado fundamental e

neNe a do estado excitado. No=Ng + Ne repre!!enta o número de ion!! de Cr no meio,

Xi' dá a contribuição para a susceptibilidade total do meio se todos os ions

estiverem no estado fundamental e ~ se todos estiverem no estado excitado.

A eQUação de taxa para o sistema de 3 nlvei!! descrit.o acima é dada

por:

<3.29i

onde foi usado QUe n, + nt = 1. T1 é o tempo de relaxação longit.udinal. ~ .• =

17oI/1\.w, 17o=~2wT2/1\.c11E.oé a seção de choaue de absorção e T2 é o tempo de
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relaxação t.ransversal.

ComoW«,. é proporcional à intensidade I, QUe por sua vez depende

de x e t, a Eq. (3.30>é não linear e para resolvê-Ia usa-se a expansão de Fourier

de nt>(x,t> :

(3.30>

onde So=lo/lr, Ir=1\wIO'o T1 é a intensidade de satl.l"'ação e o. coeficientes A" sio tais

QUe no caso est •.cionário <t»T 1)' Ao = So e A" é d•.do por:

-1

A. = (_1)'" ( ~~~ )lnl( V ( 1 - isign (nlmnT,-) ]
(3.31)

Toda a teoria deste tr •.tamento é baseada na expansão dada pela Eq.

(3.30>, que representa uma gr•.de não senoidal de população. formada pela

superposição de várias grades senoidais com priodos A, A/2, A/3, etc. Os feixes

difratados de ordem mais alta POdemser interpretados como aqueles difratados

pelas grades de menor periodo.

Da mesmaforma que para n~(x,t),usa-se a expansão do campo total E

no interior do cristal em suas n ordens difralad •.s pela grade de popul•.ção:

(3.32)
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13" é definido de forma a satisfazer a relaçio de dispersão

k,out 2+k"z 2=(W11/c)2, sendo dado por {3,,=(w11/c) ~-(2n+1)2sene . Substituindo as EQS.

(3.30> e (3.32) na equação de onde'. (com a aproximação SVEA>, fazendo

aE.tt ±íax=aE." ± lay=O e considerando os lermos com a mesmadependência em x e l

obtemos:

d- +. { 2:00(
"" 1, 2 + 1 •• + .

di'" = 2.6"~w/c) Xo(,n + 1+80 . XttZ AZ-tt (,z exp [-l(l-n)àt;J +
1=0

(3.33)

(3.34)

onde Xl/z=XrXg. Comas exPressões (3.33) e (3.34) é possivel obter-se em principio,

Qualquer ordem n difratada, coma vantagemdesUs equaçõe serem lineares.

Na MDO acenas Os feixes f.o+ e f.o- sio impOrtantes, já Queos feixes

difratados de ordem n~ O não são observados. Assim, as Eqs. (3.33) e (3.34) se

tornam:

(3.~)
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df.o- i )2 {Xn,"A1§ + .] { Xlt,Ao I -}dz o: 2Bo «,)/0 1+80!-0 exp [-lâ~ + Xo+ 1+ 80 !-o
(3.36)

A respeito das EQs. (3.35)e (3.36)algumas considerações podemser

feitas. Em primeiro lugar J !-o+ •...•exp [i~o-J e f.o- ..•..e:xp [i~o-J, o Que cancela a

dependência com a fase, se estas forem indepententes de z. Além disso, em

condições exPerimentais li contribuição do feixe !-c- é tal QUE!!-o- « !-o+ J o QUE!

permite desprezar o sevundo t.ermo do segundo membro da EQ. (3.35), obtendo-se

diretamente o valor de !-o+:

(3.37)

Substituindo-se este valor na eQUaçãopara 1.0- e usando a relação

X/tI .: 2'7~ e as definições de 81, So ,obtemos a expressão para a intensidade do

feixe fraco 10- ;

(3.38)

A EQ.(3.38) representa a dependência da intensidade do feixe fraoo

no interior do oristal em função da contribuição do índice de refração não linear

n2 e da diferença de freQUência entre os feixes forte e fraco expressa em â. A

partir dessa eQUaçãopode-se definir o par~metro de ganho do feixe fraco r1 de

tal forma Que:

(3.39)
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Comcarando a Eo.(:3.:39) com a. exor·essão cara o 9·~nlio Clefinida na

de forma que:

Ana.logament.ea EQ.
'.-. -.-',
t, ..j .LL)., !:iodemos def irrir o parâmetro de ganho 12

, 1 +
r =. 4':rfn~·L.-. 211_. 10_ (3AO!

2 '. c:H ,. • ~'':::: '.~,0\00_.,,,,1. 1 +:1 , (.1+ '~;jj
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4.1-INTRODUÇÃO

A montagemexperimental da Mistura de Duas Ondas é semelhante a

'-1mint~erferômetrQde Michelson,conforme mostra a Fig. 4.1.

=

FO

G

M

o

Fig. 4.1 Montagem ex~erimental utilizada na Mistura de Du.s Ondas.

H1 , H2 e M3são espelhos de Alumlnio,BS representa um divisor de

feixe com transmissividade de 10% e L é uma lente convergente comdistância focal

de 60 cm. O filtro espacial FE tem a função de otimizar a Qua.lidadedo mododo

feixe do Iaser .. QUedeve ser Gaussiano. Os filtros F entre as e H3 são utilizados
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para Que a intensidade de 'Jm feixe seja de aor'oximadamente i~~da intensidade do

!::lutro.A montagem está disposta sobre uma '~3.ixa,:ie alumini'::l,':lue é colocada sobre

i...amaespuma de .3.proximadamente 2cm de espessura cara diminuir 3.5 vibrações

mecanicas do sistema.

'J laser utlizado é um laser de Argónio i.'3pectr·a-Phl::lS1CSMedeio

2020 ) usado no modo TEI-1oo'':lue ao passar pelo divisor ,:ie feixe BS é dividido em

duas partes. A primeka, Que é o feixe I~efletido na direç.ao do espelho M.:?,é (j

chamado feixe fraco devido à ação dos filtros F. A !::lutra oarte é o feixe

transmitido na direção do espelho 1-11, e é o chamado feixe forte.

D espelh,::) t'1::? está conectado a um ti~ansdutor oiezoelétt~ico <PZT)

de tal forma Que a aplicaçâo de uma tensâo no mesmo provoca o deslocamento de

espelho t-l3. A modulaçãc< da freQuência do feixe fraco se deve ao efeitc, Doppler

provocado pelo movimento do espelho. Quando o mesmo se desloca par'a a frente, o

que corresponde à aplicação de uma tensão positiva no PZT, t.emos um aumento n·3,

freQuência do feixe fraco, enquanto Que uma tensão riegativa resulta num

decréscimo desta. A diferença de freQuência entre o feixe forte e o feixe frac:c<

que pode ser produzida com o PZT está na f'aixa de 1 a 500 Hz. A tens.ao máxima

Que pode ser a.olicada ao PZT é de 300V, limitada oelo gerador de f'..Jtições G. A

deteção do sinal de I'1DO é feita l...atilizandol.Jmfotodetetor FD tipo 1'1RD300 Que e

!~onectado a,:! feixe f·raco. Por sua vez, o fotodetet'::lr ~ conecta.do a um multimetro

M e ao osciloscóoio O.

Para a '.Jtilização da técnica de ~·1DO convencional podem ser

aplicados três tipos de pulsos ao PZT: tensão triangular, r'amoa direta e rampa
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inversa, conforme mostra a Fig. 4.2.

>-
O
1«
CI)

Z
IJJI-

TEMPO (s)

>-
O
1«
CI)z
IJJI-

(a)

->-
O
1«
CI)z
IJJI-

(b)
TEMPO (.)

(c)
TEMPO (.)

Fig. 4.2 Tipos de pulsos aplicados ao PZT. (a) Rampa triangular, (b) rampa direta

e (c) rampa inversa.

42..cA1..JERAÇÃO 00 PZT

A t.ensão no PZT é função do comprimento de onda do laser e deve

provocar um deslocamento de \/2 no espelho M~Jde forma Que a freClUência da

rampa aplicada corresponda à diferença de freClUência entre os feixes. Para

determinar QUalo valor correto da tensão responsável pelo deslocamento de ~/2
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no espelho é necessário colocá-Io numinterferômetro de Michelson ( nest.e caso, a

montagemde MDO pode ser usada ). É importante Que o espelho M3 se desloque

uniformemente para Quea freQuência fique const.ante no tempo.

A montagemutilizada na calibração do PZT está mostrada na Fig.

4.3. A l~mina de vidro L é utilizada para provocar a interferência dos feixes.

Quando a mesmaocorrer t.eremos a formação de um padrão de interferência cujo

perfil pode ser analisado fazendo com Que apenas uma das franjas de

interferência incida na superflcie de um fotodetetor. Ao aplicar-se uma tensão no

PZT observa-se o deslocamento da posição das fran.jas. Aplicando uma rampa

direta no PZT, a tensão deve ser variada até se observar a formação de um sinal

senoidal (Fig. 4.3b) no osciloscópio ligado ao fotodetetor. Como PZT utilizado a

tensão obtida foi de 120 V em ),,=514.5nm.

Na Fig. 4.3b observa-se a presença de um "flyback" no sinal Que

ocorre QUandoo PZT retorna à sua posição de tensão nula. Quando a tensão está

crescendo as franjas de interferência se deslocam em um dad~ sentido, porém,

QUandoa tensão atinge seu valor máximoocorre uma variação rápida dessa tensão

até zero . Neste último intervalo as franjas passam a se deslocar em sentido

contrário, uma vez que o movimentodo espelho inverte seu sentido. Então temos a

superposição de dois padrões de interferência Que se deslocam em sentidos

contrários no intervalo de tempo em que a tensão no PZT passa de seu valor

máximopara zero, o que gera o sinal de "flyback".
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(a)

L >
FOTODETETOR8

Fig. 4.3 {a) Montagem experimental para a calibração do PZT. (b) Sinal no

osci!oscópio.

4.3-Al.IJ+We.rrO 00 SISTEHA

Conhecendo-se a tensão correta a ser aplicada ao PZT. o passo

seguinte é o alinhamento do sist.ema, que consist.e em fazer com que ambos os

feixes int.erfiram entre si no interior do cristal conforme a Fig. 2.1. de tal forma

que os mesmos se propagem paralelament.e à superfície da mont.ageme paralelos

entre si após de refletirem nos espelhos M2 e M3. Essas duas condições surgem

devido ao movimentodo PZT. pois caso exista uma inclinação em qualquer um dos

feixes, a sua superposição no cristal será modificada como movimentodo PZT.

ApÓs verificar que os feixes estão paralelos, coloca-se a lente

convergent.e L na posição indicada na Fig. 4.1. Comisso, os feixes convergem para

o foco da lent.e, posição n.a qual deve ser colocado o cristal. É importante notar
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que a separação espacial entre 05 feixes fraco e forte ao incidirem na lente seja

o menor possivel para evitar efeitos de aberração da lente e para que o ângulo

formado pelos mesmos ao incidirem no cristal seja pequeno. Na montagem que

utilizamos o ângulo formado pelos feixes é de aproximadamente5·.

Quando ocorre a s\JPerposição dos feixes no interior do cristal

forma-se um padrão de interferência no feixe fraco oujas franjas se deslocam com

o movimentodo espelho M2. A posição de M2 para a Qual o sist.ema está alinhado é

aQUela em Que se verifica o menor número possivel de franjas no feixe fraco,

sendo Que estas devemestar na mesmaposição do feixe fraco QuandobloQUeamoso

feixe forte. Normalmenteas franjas geradas no feixe fraco são dificeis de serem

observadas, sendo necessário utilizar uma lente divergente para ampliá-Ias.

A verificação final do alinhamento é feita pela observação do sinal

do feixe fraco no fotodetetor ligado ao osciloscópio e aplicando a tensão

triangular no PZT. Se houver superposição dos feixes ocorre a formação da grade

de indice de refração e o sinal será visto conforme mostra a Fig. 4.4. Devemos

procurar obter a máxima amplitude possivel para o sinal tipo onda QUadrada

mostrada nesta figura.

No t.recho AS a tensão aplicada ao PZT é positiva e â=(W1-W2)T é

positivo, pois o PZT foi polarizado de tal forma que a aplicação de uma tensão

positiva provoca o movimentopara atrás do espelho M3'Sendo assim, teremos Que

(o)2<W1 e portanto â>O. Então, de acordo com a EQ. (3.39) teremos ganho para o feixe

fraco, sendo sua intensidade dada por I<+â). No trecho se, â <o e o feixe fraco

perde energia para o feixe forte.
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Fig. 4.4 Sinal do feixe fraco obtido no osciloscópio pela MDO ao aplicarmos uma

onda Quadrada ao PZT.

o traço (a) representado na Fig. 4.4 é o sinal do feixe fraco com

6=0 e blOQueandoo feixa forte. O traço (b) representa o sinal do feixe fraco com

6cO mas com o feixe forte incidindo no cristal. O fato do traço (b) ser mais intenso

QUeo traço (a) mostra a saturação da absorção provocada pelo feixe forte. Ou

seja, QUandoo feixe forte incide no cristal provoca a saturação da absorção do

meio,fazendo comQue o feixe fraco seja menos absorvido.

Normalmente a freouência da onda triangular para verificar o

alinhamento é aquela em QUeo ganho é máximo,sllndo dada por 4:1, o QUe significa

QUe a freQUência da onda triangular deve ser 6f=1/4", •••.
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4.4-f-ED1DAS REAUZADAS NA MISTURA DE DUAS a-.IDAS

Para a MDOforam realizadas as seguintes medidas:

4.4.1.-r 1 (GAMA1 )

o parâmetro de ganho r 1 é medido conforme a definição teórica:

r1= ln ( ~ )I(Q)

A medida é feita fixando a potênoia do laser e variando a

diferença de freQuência ent·re os feixes forte e fraco, ou em outra~ palavras,

variando a freQUência da rampa aplicada ao PZT. As grandezas medidas são 1(+4),

1<-4>;'1<0>e 4f, onde 1<+4)é obtido aplicando a rampa direta e 1(-4>aplicando a rampa

inversa. 1<0>é a intensidade do feixe fraco sem a aplicação de tensão no PZT e 4f

é a freQ~ncia da rampa. Normalmente 4f possui valores entre -200 Hz até 200 Hz.

Na Fig, 5.4 mostramos um ajuste da curva de r1 para o Rubi, Que nos fornece os

parâmetros n2' , n2" , T e Is. As intensidades descritas acima são medidas através

do multlmetro Mligado ao fotodetetor FD <Fig. 4.1).

4.4.2.- rz (GAMA 2>

Esta medida consiste em fixar a freQuênoia para a QUal a relação

de ganho r2 = ln [ 1(+4)/1<-A>] é máxima. Tendo-se encontrado essa freQuência,

fazemos a medida do parâmetro de ganho r2 variando a intensidade do laser

inoidente na amostra. AQUié necessário medir 1<+A),I(-A)e a potênoia do laser. Na
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Fig. 5.5 mostramos umgráfico do parâmetro r2.

As medidas de r1 e r2 foram r.alizadas para o Rubi e para o

GdAl03:Cr+3 nos comprimentos de onda de 514.5 nm, 488 nm, e 458 nm (estes dois

últimos somente no GdAl03:Cr+3)que correspondem às linhas mais intensas do laser

de ArgÔnio. As intensidades obtidas com a lente convergente de foco 20 em

(colocada na frente do espelho M2 da Fig. 4.1>estão na faixa de 0.1 a 2kW/cm2,

correspondendo a potências até aproximadamenteBOOmW.

Para det.erminar o valor da intensidade no crist.al é n.c •• sário

medir o diâmetro 2w do feixe do Ias.,. no foco da lente. Essa medida foi realizada

como auxilio de um"pin-hole", que é colocado na posição do cristal. O diâmetro 2w

do feixe é obtido medindo a potência inoidente no "pin-hole" e a potência

t.ranSmitida através do mesmo.Comoo feixe li considerado Gaussiano, entio:

(4.1)

onde Pt é a potência transmitida, p. é a potancia incidente e ro é o raio do "pin-

hele", cuja abertura. circular. O "pin-hole" utilizado possui raio ro=50~ e para a

lente de 20 em de foco, o raio w do feixe fica entre 50 li 90 ~m, d8C)endendoda

posiyão do cristal em relação à lente. Conhecendo-se o diâmetro do feixe é

passivel determinar a intensidade de pico I no cristal, através da relação:

(4.2)

60



onde Pi é a pot.~ncia incident.e.

4.5.-MlST\,J=M DE DUAS ONDAS TRANSJENTE

A mont.agemexperimental e o processo de alinhamento de sistema

para a medida da fase de n2 são idênUcos aos da MOO.Após verificar a exist.ência

da onda Quadrada da Fig. 4.4 , basta mudar o sinal aplicado ao PZT para um pulso

rápido o suficiente para produzir um transiente de fase no feixe fraco. O

movimentodo espelho gerado pela aplicação desse pulso de tensão introduz um

transiente de fase S(t.>tal Que S(t>=2?fvt/)..,onde v é a velocidade do espelho. É

importante ressaltar Que esta não precisa ser linear, bastanto apenas ser

monot.ônica, já Que a informação necessária é apenas a relação entre o sinal

estacionário e as intensidades máximae mínima do sinal do feixe fraco durante o

trahsiente de fase. O pulso aplicado ao PZT é mostrado na Fig. 4.5 e tem duração

de T,j=180 I../.se tensão máxima V=280 V, que provoca um deslocamento de

aproximadamente 3)" no espelho ligado ao PZT. Durante a aplicação do pulso a fase

S(l>varia de 6'Jf.

>-
o
IC
~ V
UJt-

Tp

Fig. 4.5 Pulso aplicado ao PZT na MDOTransiente.

TEMPO ("'8)
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o periodo Tp do pulso deve ser muito maior QUeo tempo de vida 1"

do estado excitado, para permitir Que a grade se reestabeleça, enQUantoQUeT-l

deve ser muito menor Que 7'. O sinal transiante resultante possui forma senoidal e

é descrito pela Eq. (3.26),sendo aQUisicionadopor um "box-car". A aquisiyão é feita

nos primeiros 100 ~s de duração do pulso, tomando-se 10 médias de cada um dos

250 pontos em que se faz a aquisição do sinal. É importante notar Quedeve existir

um atraso ( que aqui correspende a 10 ~s ) entre o inicio da aquisição do sinal e o

inicio do pulso, o que possibilita a aquisição do sinal no estado e~tacionário. O

sinal aquisicionado é normalizado de forma a possuir amplitude de -1 a +1, sendo

o valor do sinal no estado estacionário correspondente a 5en., onde • é a fase

inicial descrita pela Eq. (326).

As medidas realizadas nesta montagem de HDO transiente

consistiram em obter a variação da fase em função da intensidade para o Rubi,

GdAlOa:Cr+3 nos comprimentosde onda de 514.5 nme 488 nm.

4.5.1-SlSTEHA DE AQUISIÇÃO [28]

O sist~ de aquisição utilizado permit.. monit.orar', aQuisicionar

dados e controlar uma grande variedade de experimentos realizados em

laboratório. A base deste sist~ consiste em uma placa conect.ada a um

microcomeutador e um "software" de controle. Como unidade de controle de

prooessamento foi utilizado um microcomeut.adorda linha IBM-PC/XTde 640 Kbytes

1/4" •de memória, dois acionadores de disco de 5 , um disco rigido de 20 t-1bytese

monit.ar monooromát.ico.Baseado nessa unidade foi desenvolvida uma placa de

aquisiçio reSPonsável pela interface entre o microconlPutador e o meio externo e
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ummódulopara aQUisiçãode sinais pulsados no tempo.

o módulo para aQUisição de pulsos é utilizado par. aQUisicionar

sinais pulsados, o que é feito através da int89r'a.çÃodo sinal. O móduloconta com4

placas, 2 geradores de delay e 2 integradores de gata. Os primeiros produzem um

sinal de controle denominado"gate", QUeirá definir os limites de -integração para

os circuitos integradores. Quando o sinal de sincronismo externo ( "trigger" ) é

aplicado ao gerador de "delay", este gera uma"ga.te" de controle, cuja largura t2 ­

t1 e posição temporal t" podemser controladas. Este sinal controla diretament.e o

circuit.o int.egrador, que g8t"'aum sinal proporcional à área do sinal de ent.ra~ no

intervalo t.2 - t 1 e que permanece no circuito at.é que seja efetuada a coleta do

mesmo.Emseguida, um sinal externo de "reset" é enviado para o zeramento de um

capacitor e o circuit.o está pronto para nova operação. A partir de uma variação

continua de t" a integração de cada região é realizada e podemoslevantar a forma

do sinal da mesmamaneira qutt um"box-car"
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5-R?'S LTAIXJS

5.1-1NlRODUÇÃO

o objetivo deste trabalho é estudar o processo de formação da

grade de tndice e a contribuição relativa das partes dispersiva e absortiva no

processo de transferência de energia no GdAlOa:Cr+3. Com essa informação é

possível determinar QUaissão os niveis de energia do Cr+3 que contribuem para o

indice de refração não linear, que é tambémnosso interesse. É importante citar

que os parâmetros obtidos por HDO para o GdAlOa:Cr+3 são conhecidos na

literatura apenas para À=514.5 nm [22,29,3OJ e neste trabalho foram determinados

em 488 e 458 nm.

Estudamos o GdAlOa:Cr+3pelo fato de possuir boas potencialidades

comomeio de ação laser e por apresentar algumas propriedades nio previs~s pelo

modelo utilizado para o Rubi, já que o mesmo é baseado no comportamento de

cristais com baixas concentrações de Cr+3 Mostraremos que o GdAlOa:Cr+3

apresenta algumas diferenças quanto ao processo de geração do indice de

refraçio nio linear quando comparado com o Rubi. IS50 se deve a que a amostra de

GdAIOa:Cr+3utilizada possui uma concentração de 10ns de Cromo <0.3%> muito

superior à do Rubi <0.05%>. Devidoa essa aUa concentração, ocorre umprocesso de

interação entre pares de Cr+3, e comoresultado observamos que r passa a ser uma

função da intensidade. Este fato já tinha sido observado experimentalmente por nós

mas ainda não era conhecida a teoria que explicasse essa comportamento.

A partir da observação da dependência da contribuição da grade
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absortiva (ou eQUivalentemente de r) com a intensidacm , dois caminhos foram

t.omados. O primeiro foi a utilização da t.écnica de MOOtransiente para o

GdAI03:Cr+3,pois permit.e determinar de forma direta a í"'azão entre as part.es

imaginária e real do lndice de refração não linear. Com a utilização da MDO

transiente observamos novamenteumadependência de r coma intensidade.

O segundo caminho consistiu em elaborar uma teoria para MOO

t.entando explicar esses resultados. A referência [23] apresenta esta teoria, onde

se considera a troca de energia entre os feixes como um fen8meno de auto­

difração de ordem zero dos feixes incidentes no cristal e se incluem efeitos de

saturação. Este tratamento, descrito na seção 3.4 , apresenta alguns resultados

interessantes. Emprimeiro lugar, surge a dependência do parâmetro de ganho r2

com (1+1/1s)2, conforme já se sabia empiricamente na ref. [9]. Alémdisso, é prevista

a saturayão do tempo de resposta do meio e também do parâmetro de ganho r1.

Porém, a dependência de r com I não é obtida. Essa dependência só conseguiu ser

explicada posteriormente [42], conforme mostra a seção 2.5.2, com a proposta de

interação de pares de Cr. Oessa forma, a parte imaginária do lndice de refração

não linear apresenta umacomponentedependente da intensidade.

Umdos result.ados não explicados ainda é o fato de Que a técnica

de MOOtransiente fornece um valor de r (QUandoI -+ O>muito superior ao obtido

via MOOtanto para )..=514.5 nm comopara 488 nm no GdAI03:Cr+3,enQUantoQuepara

o Rubi a concordância é boa. Outro resultado Que também apresenta alguma

discrepância está ligado à dependência numérica obtida pela interação de pares de

Cr e a obtida experimentalmente por MOOtransiente para a curva r(J). A MOO

t·ransiente apresenta umadependência de r comI superior à prevista pela teoria.
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Inicialment.e aoresent.ar·emos eiS resultade.s obtidc<s CC'rTi 1"'1DO e r-iDO

tra.nsiente para c' Rubi, cu.jos oarâmet.r·os são a.mplamente c,c,nhecidos. Dessa f·c·r'T!a,

podemos ','erificar a reprodutibilidade ,::ias técnicas .,..cima citadas. Depois

Antes de passarmos aos resultados faremos um breve res~~o das

.:::ondi\?ões,::ievalidade de i'iDO. Em primeir.:) lugar temos a condição c,e isctr'cpia dos

rneios, Que é verificada para ':;5 dois cristais utilizados. Também se supõe Que .3,

polarização do campo elétrico é perpendicular ao plano de incidência E se usa a

aproximação SVEA, Que no ,:::aso da 1'-100 Significa que os processes de tl~oca e

absorção de energia são lemos. Além dissc" a incidêricla dos feixes satisfaz a

condição de Eragg e as ordens de difração rr:ais altas não são co~slderadas, o que

observàçãc de que para sempre ocorre a f':Jrm.3.çãode um feixe

difratado de primelra ordem, mesmo para baixas intensidades.

Existe um paràmetro Q definido como Gl.=21f\d/nA~ [4OJ conslderado

aproprlado para medir a espessura da grade. Pooemos c,onsiderar '-'rr,a grade

espessa como sendo aquela em que Q > > i. Tanto para o RIJbi (Q=45) corr,c para '-,

i.~dAIo-·r~,..+3 (''''-,L"U-t\ .~<:jo", c'''''n~l'c:>o .:._ :.J'_I ..'~-: ;:=_..•.. I'" .,'_ ._

52- RUBI

:·atisfeit ..3. .

52.1-PROPRIEDADES éPTICAS DO RUBI [33]

.:inde al';Juns íons de AI
+3

sat~
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substituidos por ions de Cr+3 <tons d3 ). O espectro de absorção do Rubi é devido

aos ions de Cr+3, já Que os ions de Al +3 não possui elétrons d3 e o espectro de

absorção do Al203 sem 10ns de: Cr+3 não possui as bandas Que caracterizam o

esoectro do Rubi.

Cada um dos ions de Cr+3 é rodeado por seis lons de Oxigênio

formando um octaedro, conforme mostra a Fig. 5.1. Os três termos menores do ion

Cr+3 livre são 4F (estado fundamental ), 4p e 20. Na presença do campo ligante, os

termos "F e 20 se abrem em 3 e 4 níveis respectivamente, de acordo como mostrado

na Fig. 5.2. Uma comparação do diagrama de níveis de energia mostrado nesta

figura com o espectro de absorção apresentado na Fig. 5.3 fornece os seguint.es

result.ados: as bandas mais int.ensas I e II pertencem às t.ransições quartet.o­

quart.et.o 4A2 ~4 T2 e 4A2 ~ 4T1 respect.ivamente. J l' J2 e J3 são devidas às

ir ansições Quart.eto-dubleto .•A2~ 2E , .•A2 ~ 2T1 e .•A2 ~ 2T2.

As diferenças significativas nas intensidades entre a banda de

transferÉ!ncia de carga, as bandas I e II e as bandas fracas J1 , J2 e J3 se originam

na natureza diferente das transições correspondentes. Comomostrado na teoria

Qui.ntica, a absorção de luz por moléculas é mais efetiva se durante o processo de

absorção um elétron trocar seu número QUi.nticode momentoangular de 1 ou se o

spin total do sistema de elét.rons permanecer inalterado. Ambosos critérios são

Preenchidos pela transição de alta energia para a banda de transferência de

carga. Já nas transições d-d nenhum dos elétrons muda o valor do seu momento

angular, e as mesmasse apresent.am menos int.ensas que as transições para a banda

de transferência de carga. Quando um elétron faz uma transição para essa banda,

é transferido do 10n central (de Cr) para o sistema. Entre as transições d-d, os
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processos que preservam o spin total mostram uma absorção significativamente

maior ( bandas I e II ), enquanto que as transições que mudamo spin possuem

absorção menor ( J 1 , J 2 e J:J >.

o Oxigenio

Fig. 5.1 Estrutura cristalina da Safira: uniaxial e possui célula unitária.

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

E

Fig. 5.2 Níveis de energia do Cr+3.
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Fig. 5.3 (a) Espectro de absorção do Rubi, (b)espectro de emissão.

5.2.2-RE5U..TADOS DA MDO PARA O RUBI

o cristal Que utilizamos apresenta forma cillndrica na Qual o eixo

de simetria corresponde ao eixo c do cristal, com comprimento de .57 cm. A

polarização do feixe do Iasar é tal QUeE.Lc.

Os parâmetros Que podem ser determinados pela técnica de HDO(151

n2" n2" e T) já são bastante conhecidos na literatura. A geração de grades

induzidas por laser foi muito estudada pelo fato do Rubi ser um cristal cuias

propriedades óticas são conhecidas [35-36] e QUepode servir como modelo para

meios mais complexos. Para concentrações baixas ("pink" rubi com 0.05% de Cr)

sabemos Que o tempo de decaimento da grade correspende ao tempe de vida do

estado excitado 2E [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 Queestá de acordo
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,::;btivemosem 514 nm t.ambémestá em com acordo com as refs. [9.10.22.30].

Conforme .já f'oi menclonado antes, para o Rubi .já é -Fato C:Jr:rh:!Cld'::i

que a banda de transferência de carga apresenta ~ contribuição malS imcortante

intermediários Que exist.ern entr'e banda de transferência eie carga.

seções ,je choque muito pequenas (da ordem '::Ie .3. d.3.

banda de tr.:msferência de carga (- 10 _17 .::mz). Essa hipótese f':Ji verlficada POI~

Adler e Lawandy [163 medindo 112 em ff.Jnção do comprimento de ,::;nda ;, e da

temperatura. O Que se observou e Que a curva n2'(),,)acompanna a fOl~mada banda

·:ie pela EQ. (2.1.L .. ,jevEj':J
,

~ decencencia de r2

verificado que n2 não depeneie da temperatura .. Q'..ietambem

novamente certi f ic.3. '... t d'" ~ ....Que !~s nl"ielS ln ...erme larlOS r:ao ccntrlO'....iem para n2".1 já que :.

largura de linha destes niveis é fortemente dependente da temperatur·a.

A tabela 5.1 mostra os resultados oue nós obti'.'emos para o RL..bi.

Observamos Que a concordância entre os r'esultados e toa ..menc.s cela diferença na

intensidade de saturação, Que deveria ser de 1,5 k~..j/cm".. e no v.alor de r que foi

de 0.05 ['3) mas ainda assim estão dentro do erro exoer imem.al.

Tabela 5.1 .rtesultados obtidos f:/or MDO realizados r:,.·or.'16s j;·ara o Rubi {!514 nm).
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Na Fig. 5.4 mostramosumajuste da.curva de ganho ri definido pela

EQ. (3.39), para }'=5i4.5 nm, indicando Que a mesmaapresenta umasimetria Quase

complet.adevido ao valor baixo de r, o que mostra Que a contribuição da grade

dispersiva (ou simétrica) é dominante. Em relação ao parâmetro de 9anho r2

most.ramosna Fig. 5.5 um ajuste para }'=5i4.5 nm,onde comparamosas expressões

obtidas nas Eqs. (3.40> e (3.22). A EQ. (3.22) foi ajustada com os seguintes

parâmetros n2'=1f10-5 cm2/kW, Is=1,7 kW/cm2 e 7"=3,4 ms. Vemosda Fig. 5.5 QUea

curva (a) satura mais rápido Que a curva (b) , enquanto Que para int.ensidades

"*101 •• , ambu apresentamumbomajuste comos ponto. eXf3.-i.rn4Int.a.is.

GAMA .) NO RUBI
1.2

0.8

0.60.40.2

.-

~

o

~.2 -0.4--0.8-o. a-1-1.2
-:500

-100

o EXPERIMENTO

ç;I-Q.
í "'q
i "0

."" .•..

....'·0,
'-~~

100

Ç'REQUENCIA (1\%) __ 'TEORIA

:500

Fig. 5.4 ri no Rubi com T1=3.3 ms , 1=0.1 kW/cm2, 1s=1.62 kWlcm2 , n2'=U10-i

cm2/kW e r=O .03 .
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GAMA2NORUBI
1.1

I +

+++

0.9 -i
W

C/.•..•.0.8 -i

0,4-

0/.1

07 ~

If'I .0
0.6

1: zi! 0.5

0.4-0.30.20.1O
O

0.20.40.60.811.21.41.61.62

INTENSIDADE (kW/cm2)
O

EXPERIMENTO +TEORIA 1 -- TEORIA 2

Fig. ~.~ ri no Rubi com 4=1.3, Is=1.f52 IrW/cm2 para a Ecr.(3.40), crue corresponde

à teoria 2 e Is=1.~ IrW/cm2 para a Ecr.(3.22), crue corresponde à teoria 1.
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Para verificarmos o valor do tempo de vida e sua saturação com a

intensidade realizamos medidas de fluorescência no Rubi em 514.5 nm e comparamos

com o resultado obtido por MDO.Para 488 nm, a intensidade de saturação obtidil

por fluorescência foi muitas vezes superior à obtida por MOD.A Fig. 5.6 mostra

uma comparação do tempo d. vida em função da intensidade, ajustado para Is=1.6

kW/cm2.

TEMPO DE \/IDA X INTENSIDADE NO RUBI

.....•.•.,
E

·0_"

o
Q.

E

a T' (GA•••" 1)
i~.fTEN$iDADE (kWícm2)

+ T'(FUJORESc)" . TEORIA.

Fig. 5.6 Medida do tempo de vida do Rubi por fluoresoênoia e por MDO em 514.5

nm. A ourva teórioa é dada por r=1+JI1s' onde usamos T=3.4 ms e Is=1.6Z kW/om2
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52.3-HDO TRANSJENTE t«J RUBI

Além de obtermos a razio r pelo ajuste da curva da Fig. 5.4 ,

também nos utilizamos da técnica da MOOtransiente, que foi realizada para várias

intensidades e em diferentes comprimentos de onda. Porém não foi possivel detetar

a variação da fase de n2 com a int.ensidade devido à baixa concentração de tons de

Cr no Rubi <'05~'>.

Na t.abela 52 mostramos os resultados de HOO transiente. Os

valores de r apresentados correspendem a seu valor médio obtido em diversas

intensidades ( de 0.1 até 2 kW/cm2).

}. (nrn)--
514

488

rJ1)(H20>

.05

.00

r (2) (Boot.hro',ld)

.04

-.01

r(3) (H20 transient.e)

.07

.02

Tabela 5.2 (1) repre.enta o viilor de r obtido n. re'. C91;(2) corresponde ao

valor de r d.termm.do usMldo MDOiransiente na re'. C26J• (3) são os valores

obtidos nest4t tr.balho.

Na Fig. 5.7 mostramos o sinal d. HOOtransient4t em 488 nm e 514.5

nm. O fato do sinal não ser exatamente um sano se dav8 à forma do pulso aplicado

ao PZT dado por 6(t.)=21tvt/)., QUe nio É! linear (v••.. Fig. 4.5), apenas crescente,

distoroendo a função s..,oidal. Estas rnecüdas novamente confirmam Que a grade de

indice gerada no Rubi é uma grade basicamente de fase. Para ).=488 nm vemos que

nz" é positivo, como esperado em função do valor das absorções no ~tado excitado
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e no estado fundamental para este comprimentode onda [353.

Embora a medida da fase de n2 sllÍa relativamente simoles e

reQUef"'erapenas um sistema de aquisição, a incerteza na medida de n2"/n2' depende

do valor de t;. Umainct!rteza d. dt; em I/J provoca um erro fracional em n2"/n2' de

2dt;/sen2I/J.Embora essa incerteza seja grande quando a razÃo n2"/n2' se aproxima

de z.,.o e para valores grandes, o sinal dos comDOnentesindividuais pode ainda

ser claramente idwtt.ificado.
MEDIDA DA FASE DO RUBI
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Fig. 5.7 Sinal de HDO transiente t'ara o Rubi (a) ~14.~ nm com 1=0.7 kW/cm2 e com

r=-D.04 (bJ 4BB nm, com 1=1.6 kW/cm2 e r=O.01



5.3.1-PRt:PRIEDADES {PTICAS 00 GdAlDs:Cr +8

o Aluminatode GadolÍnio pertence a uma classe de substâncias cuia

fórmula geral é dada por AB03, onde o raio iônico do cátion A é maior QUeo do

cátion B. Devido _ esta diferença, est. composto cristaliza-se numa estrutura

denominadaperovskita [31,41].A estrutura da perovskita perfeit.a consiste de seis

ânions 0-2 em torno do cátion B +3, formando um octaédro regular, rodeado por

doze ânions 0-2 e por oito cátions B+3 como mostrado na Fig. 5.8. Para o caso em

que A e B são respectivamente GadolÍnio e AlumInio,a estrut.ura não é cÚbica

perfeit.a, mas apresent.a uma distorção ortorrômbica. Os át.omosde Alumínioestão

localizados nos vértices de um cubo perfeito, enQuanto QUeos de Gadollnio se

localizam nos vértices de um cubo distorcido e os átomos de oxigênio em torno do

AlumInio formam um octaédro distorcido. Comoas cerâmicas, as pet"'ovskitas são

normalmente isolantes elétricos, ou seia, todos os sltios atômicos são preenchidos

e as forças interatômicas são intensas.

Comrespeito às suas propriedadtls óticas, o GdAlOsé um cristal

biaxial com índices de refração iguais a n,=2.151 , n.=2.004 e np=1.991 , onde Ag,

Ap e A. são os versares dos eixos ópticos principais.

Na dopagem do GdAlOs, os átomos de Cr+3 substituem

preferencialmente os átomos de AI. Este sistema foi estudado inicialmente para a

obtenção de lasers, pois apresenta duas vantagens sobre o Rubi. O tempo de vida

do estado excitado é de aproximadamente 14 ms, o Que torna o bombeament.omais
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eficiente e a banda de luminescência é mais larga. No entanto, o GdA103:Cr+3 não

foi utilizado devido à dificuldade de se obterem cristais de boa Qualidade óptica.

Q b

c , ',I

Fig. 5.8 (a) Célula da estrutura perovskita ideal, (b) representlação do octaédro

formado pelos ânions X em torno de um cátion B. (c) e (d) Célula unitária

representada por octaedros unidos entre si pelos vértices, em torno do cátion A.

A amostra QUe utilizamos apresenta a forma de uma pastilha de

espessura .14 cm com direções dos eixos a e b desconhecidas. Porém não foi

observada qualQuer diferença no espectro de absorção com a direção da

polarização da luz incidente. O eixo c é tal Que E.l..c. Na Fig. 5.9 mostramos o
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espectro de absorção do GdAlO;3:Cr+3.

1.0000

0.8200
c( (.)-•.t-O 0.6400

111

Qc(e 0.4600cnz111Q 0.2800

0.1000
300 380 460 540 620 700

COMPRIMENTO DE ONDA À (nm)

Fig. 5.9 Espectro de Absorção do GdAI03:Cr+3 à temperatura ambiente.

5.32-RESULTADOS DE HDO TRANSJENTE NJ GdAlOa:Cr+a

Na seção 2.5 foi proposto o modelo que prevê a interação de

pares Cr-Cr no GdAI0;3:Cr+3e tambémsupõe Que é a banda de transt'erência de

carga Que apresenta a contribuição principal para n2' A int.ração de pares já foi

verHicada em 514 nm e parte da confirmação da contribuição da banda de

transferência de carga já foi realizada na ref. [42], onde se mostra QUe,da mesma

forma QUepara o Rubi, o valor de n2' em função de ). tambémsegue a forma da

banda de absorção 4T2.
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o Que fizemos neste trabalho foi obter a dependência de r com a

intensidade para uma amostra com concentração de 0.3% em 488 nm.. a fim de

verificarmos a validade da hipótese de interação de pares de Cr. Fizemos isso de

duas formas diferentes: por MOa e por MOa transiente.

Na MOa transiente os resultados obtidos estão apresentados nas

Fiss. 5.1Da,5.10b e 5.1Oc.O ajuste dos pontos experimentais com a EQ.(2.18) nos

fornece os se9UWntesresultados:

r = .25 ( 1 - 7.2 1/(1+1/1$))

r = .38 ( 1 - 1.9 1/(1+1/1$))

(514 nm)

(488 nm)

(5.1)

(5.2)

O Que precisamos fazer agora é calcular o coeficiente F(u) da EQ.

(2.18)e verificar QUaldeve ser o fator multiplicativo do termo 1/(1+I/ls),
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MEDIDA DA FASE DO GdAIO.3:Cr+.3
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Fig. 5.10 (aJ Sinal da MDO transiente para o GdAlD3:Cr+3 para ),,=514.5 nm, com

I=0.14 kW/cm2 e r=0.08. (b) Depend~ncia da fase com a intensidade I para )..=514.5

nm, (c) )..=488 nm, ajustadas com as EQs. (5.1) e (52) respectivament •.
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5.3 .3-CÁLcu...o 00 COEFlC1ENTE F(U)

Quando incluimos a absorção "te ocorrida pela interação de pares

Cr-Cr, o coeficiente de absorção "e do estado excitado medido experiment.alment.e

possui duas partes:

(5.3)

Para det.ermin.rmos o valor da F(u} para um dado u é necessário

conhecermos a concentração de ions de Cr+3 (QUena amostra QUe ultilizamos

corresponde a 5,61 * 1019 cm-~. o valor de O'e e de "t. Este último pode ser medido

diretamente pelo processo utilizado nas refs. [14,42J. Na tabela 5.3 temos esses

valores em 514 e 488 nrn,obtidos a partir da ref. [42J.

). (nm)

514

488

3.02

1.8

..
O'g (em·)

2.3*10-20

1.2*10-20

4.6*10-21

2.4*10-21

F(u)

8.6*10-40

5.7*10-40

Tabela 5.3 Dados experimentais para o GdA1D3:Cr+3I onde (1) foi obtido a partir

da ref.C421. 0''1 foi determinado usando a relação O''J=hu/Is'T com Is obtido a partir

dos resultados de MDD (ver tabela 5.4) O' e é obtido através da hipótese de Que

O'e/Ug = 0.2 Feita na rer. C421.

Usando os resultados da tabela 5.3 verificamos Que os fatores

multiplicativos ( N~F(u)/(ug(l-ue/ug>Is) da EQ.(2.18) ) devem ser de 2.2 (514 nrn>li 1.2
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(488 nm), o Que não está em acordo com os valores obtidos nas EQs. (5.1) e (5.2).

Além disso, os valores de ro obtidos possuem valores muito maiores do Que os

esperados pela EQ. (2.14) já que deveriam ser de 0.08 (514 nm)e 0.04 (488 nm). Até o

momentonão sabemos a Que atribuir essa discrepância.

S.3.4-RE5U... TADOS DE MDO

Na Fig. 5.11 temos o comportamento da curva de ganho ri para o

GdAlOa:Cr+3em 488 nm, mostrando claramente o crescimento da assimetria de r1 com

o aumento da intensidade. Também observamos Que a posição do pico se desloca

para freQuências mais altas com o crescimento da intensidade. Comor é dependente

da intensidade vemos Que a curva de ganho de r1 corta o eixo de freQUências para

intensidades altas.

Através do ajuste das curvas de r1 mostradas na Fig. 5.11 pela

expressão teórica dada pela EQ. (3.39) obtivemos os resultados mostrados na tabela

5.4.

n2'(cm2/kW>
"

>. (nm) rIs(kW/cm·)"f (ms)

••

14514 14*10-~0.21.2

488

6*10-50.12.4 14

458

7*10-5 1.714

Tabela 5.4 Comparação entre os parâmetros obtidos por HDO para o

GdAlDa:Cr+3 em 4BB nm I 514.5 nm e 45B nm.
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Fig. 5.11 ri no GdAl03:Cr+3 em diversas intensidades (a) 0.2 kWlcm2 I (bJ 0.4

kWlcm2 I (e) 0.5 kWlcm2 e (d) 0.7 kWlcm2 para )..=488 nm e ajustadas com os

parâmetros da Tabela 5.4 e usando a EQ. (3.39).

A pa,..ti,.. da t.abela 5.3 observamos Que a não lineaf"idade do

GdAl03:C,..+3 é muit.o meno,..em 488 nm QUeem 514.5 nmj o QUesignifica QUeo ganho

obtido no processo de MOOem 488 nm é menos efetivo. Além disso, a intensidade de

satu,..ação em 488 nm é maio,.. Que o dobro QUe em 514.5 nm, o Que pode ser
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entendido analisando o espectro de absorção do GdAl03:Cr+3, Dois comoem 488 nmo

coeficiente de absorção é menor que em 514.5 nm, consequentemente a intensidade

de saturação em 488 nmdeve ser maior.

o fato de n2' ser menor em 488 nm se deve ao fato de que, comojá

foi mostrado na EQ.(2.11) o indice de refração não linear real deve acompanhar a

forma da banda de absorção. Na Fig. 5.9 temos o espectro de absorção da amostra

de GdAlO:;:Cr+3utilizada e vemos que n2' deve ser maior para 514.5 nm. Para nos

certificarmos obtivemos o valor d. n2' e de Is em 458 nm, de onde conseguimos

n2'=7.10-5 cm2lkW e Is=1.7kW/cm2,que cor~espondem a valores intermediários entre

488 nme 514.5 nm,conforme se esperava pelo espectro de absorção.

Outra observação importante a ser feita está nos valores de r

obtidos em I = O, que mais uma vez não estão de acordo com o previsto

teéricamente.

A curva de n2' dada pela EQ. (2.11) pode ser construida pOiS

conhecemos todos os oarâmetros envolvidos. Essa curva está apresentada na Fig.

5.12. Quanto ao parâmetro de ganho r2 temos na Fig. 5.13 o resultado obtido em 488

nm.
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Fig. 5.12

COMPRIMENTO DE ONDA (lY1'\)
TEORIA + . EXPERIWe:NTO

n2' para o GdAl03:Cr+3 na região do espectro vislvel. Os pontos

experimentais foram obtidos da tabela 5.4. A teoria é dada pela Ec:. (2.1V us.ndo

os seguintes parâmetros: ls dado pela Ec:. (2.12aJ, no = 5.61-110 19, we=40000 em _1,

li} = 5000 em _1.• Wo = 18000 em-1 e '19 = 5000 em-1.
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A técnica de MOa se mostrou adeQuada para a obtenção dos

parâmetros n2" Is e ", conforme foi verificado com o Rubi, onde os obtivemos com

boa concordância com os valores já conhecidos na literatura [9,1OJ. A aplicação da

Moa pode ser extendida a materiais fotorrefrativos e outros meios não lineares

cuios tempos de resposta sejam comeatíveis com a freQuência de oscilação do PZT.

Esta limitação restringe a utilização da MDa a meios com tempos de resposta da

ordem de mlt.

A MDOtransiente também foi tesuda com o Rubi, medindo a fase em

514.5 nm, Que deveria ser de 0.03. Na Tabela 5.2 verificamos Que o valor obtido

está em bom acordo, se considerarmos o erro da técnica na medida de fases

peQUenas. É importante ressaltar QUe o valor da fase na MOO transiente é

extremamente dependente do alinhamentQ do sistema, podendo acresentar erro de

até 0.1 na medida de uma mesma fase. Por isso, foi necessÁrio realizar várias

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

Quanto aos resultados obtidos para o GdAl03:Cr+B algumas

considera9Ões devem ser feitas. Os parâmet.ros já conhecidos para este cristal são

bastante limitados, dificultando a avaliação dos resultados aQui obtidos. A falta de

dados em relação a n2' já chegou provocar uma controvérsia em relação à

importância relativa das grades dispersiva <devida a n2') e a absortiva <devida a

n2") [222329.,301. Na literatura conhecemos os valores d. n2" Is, " e r apenas em

514.5 nm [29,3OJ. Neste trabalho os obtivemos em 488 e 458 nm, conforme indicado

na Tabela 5.4. Os valores de n2" 1$ e .,. estão de acordo com o resultado esperado.
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Observamos,por exemplo,Que o ganho no GdAI03;Cr+3 é maior em 514 nm, o Que

significa Que a eficiência no processo de transferência de energia entre o feixe

fraco e o feixe forte é menor em 488 nm. Isso já era esoerado pelo modelo de

sistema de três niveis (ver Fig. 5.12). Ou seja, devemos esperar Que a

transferência de energia do feixe forte para o fraco se torne mais eficiente à

medidaem Quenos aproximamosdo centro da banda 4T::a .. Em458 nm, há umapeQUena

discrepância no valor de n2' QUandocomoaradocom o previsto na Fi9. 5.12 . Mas

isso se deve ao fato de Quepara este comPl""imentode onda devemoslevar emconta

os efeitos da banda de absorção 4Tl' Quanto às intensidades de saturação, temos

tanto em 488 como em 514 nm os resultados estão de acordo com o espectro de

absorção do GdAI03;Cr+3 (Fig. 5.9).

Porém, no Que diz respeito a I"" ocorrem várias discreoâncias

Quandocomoaramosos resultados obtidos por MOO(Tabela 5.4),MOOtransiente (EQs.

(5.1) e <5.2) ) e o valor de I"" esperado segundo a teoria de int8f"'ação de PaNIS de

Cr. O único resultado comumé a verificação da dependincia funcional de I"" com a

intensidade. Porém,as diferenças ocorrem no valor numérico dessa deoendência. O

Quepodemosdizer é Quea MDOtransiente aPl""esentaumavariação de I"" com I muito

maior do Que a observada na MDOe a obtida pela tE!Of"'iade interação de pares de

Cr. Por exemplo,a fase para 1=0 kW/cm2em514 nm é aproximadamenteo dobro (25)

da obtida por MDO,Quedeve ser de I"W .13. O. forma similar, o fator deoendente da

intensidade é seis vezes maior Queo Pl""evistotE!Of"'icamente.Em488 nmo valor de

1""0 obtido POl""MDOtransiente é superior ao de MDO e o fator der:tender\teda

intensidade é pelo menostrês vezes maior que o eSPerado.Apenas os efeitos de

saturação da fase (devido à saturação da população do estado excitado 2E)puderam

ser corretamente observados, já que o ajuste das curvas das Fi9S. 10b e lOe
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forneceu as mesmas intensidades de saturação da MOO.

a motivo para ocorrerem estas diferenças ainda não é conhecido,

sendo objeto de estudos futuros. Porém, algumas hipóteses podem ser feitas. Em

primeiro lugar, devemos lembrar Que o valor de r obtido por MOa é conseguido

através do ajuste da curva de ganho rl' Que depende de Quatro termos (n2', r, Is e

T). Ou seja, obtemos r de uma forma indireta e Que dá margem a alguns erros. Como

exemplo, podemos citar a dependência de r com o valor da intensidade Io-(O,Una EQ.

(3.39). Este parimetro é de diflcil determinação, já Que apresenta oscilações

durante a medida e altera sensivelmente a simetria da curva de ganho ri' afetando

diretamente o valor de r. Já na Moa transiente a medida de r é feita de forma

direta, sendo por isso, menos sujeita a erros. Porém, o processo de obtenção da

fase é muito dependente do alinhamento do sistema. De QualQUer forma, acreditamos

que os resultados obtidos por MDOtransiente são mais corretos, devido justamente

ao fato de ser uma técnica simples de efetuar exp.rimenta~te e por fornecer a

fase sem a necessidade de efetuar ajustes de curvas.

Em relação ao aspecto teórico, devemos lembrar Que a MOOsupõe a

utilização de meios opticamente finos, o que não ocorre na amostra de GdAIOa:Cr+3.

Tambémtemos outro fator, até o momento não levado em conta, Que é a presença de

um feixe difratado, mesmo em baixas intensidades. No caso da teoria de interação

de pares, alguns pontos são importantes. O fator multiplicativo de I/(1+I/Is> na EQ.

(2.18) Que prevê a dependência de r com I é função de Quatro parimetros

determinados experimentalmente: CT!, No, F(u) eIs, cuja obtenção fi feita de forma

indireta. Além disso, o termo CTeICT! não pode ser determinado exatamente, podendo

assumir valores até 0.5 [42] (em 514 nm usamos O'e/CT!=0.2>'
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