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RESUMO

Desenvolvemos um modelo te6rico para tratar a mistura de varias ondas em meios

absorvedores saturaveis, considerando a auto-difrac;ao de duas ondas incidentes numa grade

de popula<;ao, a qual e induzida no meio nao-linear. °modelo foi investigado atraves de

resultados experimentais observados em rubi (A12Os :Crs+), alexandrita (BeAI2 04 :Cr3+)

e GdAIOs :Cr3+. Demonstramos, pela primeira vez, transferencia de energia por mistura

nao degenerada de duas ondas (NDTWM) em alexandrita e GdAIOs :Cr3+ . Neste ultimo,

tambem observamos a difra<;ao de primeira ordem do feixe forte e medimos a variac;ao de

sua intensidade com rela<;ao a velocidade de deslocamento da grade. No GdAIOs :Cr3+ ,

medimos 0 espectro de absor<;ao do est ado excitado e 0 espectro da parte real do indice

de refrac;ao nao-linear em quatro linhas do laser de argonio e na regiao de 560-620 nm de

um laser de corante operando com rodamina 6G. Os resultados indicam uma interac;ao

entre pares de cromo no estado excitado, seguida da absorc;ao de um f6ton, a qual

pode explicar a variac;ao da parte imaginaria n~ com a intensidade, conforme observado

experimentalmente.

Nos tentamos observar bi-estabilidade 6ptica em GdAIOs :Cr3+ mas nao tivemos exito,

provavelmente por causa de efeitos transversais e tambem pelo aumento da absorc;ao com

a intensidade. Por outro lado, observamos um regime multi-estavel numa cavidade Fabry-

Perot vazia, onde 0 meio nao-linear e 0 material usado na fabricac;ao dos espelhos, que no

caso foi 0 Zr02' Tambem observamos comportamento multi-estavel em filtros de inconel,

causado pelo acoplamento termo-optico entre 0 filtro e a radiac;ao laser.



ABSTRACT

We have developed a new approach to deal with multi-wave mixing in saturable

absorbing media, by considering the self difraction of two incident waves in a population

grating which is created by them in the nonlinear medium. Wehave also made experimental

work on ruby (A12Os:Crs+), alexandrite (BeAI20. :Cr3+) and GdAIOs:Cr3+ in order to

compare with our theoretical model. We have demonstrated energy transfer by nearly

degenerated two wave mixing (NDTWM) in alexandrite and GdAIOs:Cr3+ for the first

time. We measured the intensity of the first order difracted intense beam as a function

of the frequency shift between the incident beams in GdAIOs :Cr3+. For this crystal, we

have obtained the spectra of the excited state absorption and the real part of the nonlinear

index at four wavelengths of an argon laser and in the range 560-620 nm of a rodamine

6G dye laser. These kind of spectra had never been reported before in that material. The

results seems to support our proposal of an excited chromium pair interaction with an

additional photon absorption which can explain the observed variation of the imaginary

part of the nonlinear Kerr index with the intensity.

We tried to observe optical bistability in GdAIOs:Crs+ but we were unsuccessful,

probably due to strong transverse effects and increasing absorption with the intensity.

Howeverweobserved multistable regime in empty Fabry-Perot cavities in which the mirrors

were made of thin films of Zr02 deposition. A multistable thermo-optical behaviour in

inconel filters were also observed.
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•..•
1. INTRODUQAO

Optica nao-linear envolve uma classe de intera~oes entre radi~ao 6ptica e materia, na

Enquanto procuravamos sanar estas dificuldades, pesquisando diferentes filmes, vimos

a possibilidade de aplicar a tecnica da mistura quase degenerada de duas ondas (NDTWM),



acima referidos [36]. Durante nossas observa~oesconstatamos que a maxima transferencia

de energia, a qual e consequencia da forma~ao de uma grade nao-estacionaria no meio, nao

ocorria numa diferen<;a de frequencia constante (0 contrario do que estava estabelecido no

tratamento convencional da NDTWM [30]), mas que esta ultima dependia da intensidade

do feixe mais intenso.

Vma outra importante observa<;ao no GdAIOs :Cr3+ foi a dependencia, com a

intensidade do feixe forte, da razao r entre as partes imaginaria e real do fndice Kerr

n2 [36]. Alem disso verificamos a inexistencia de uma teoria que considerasse os efeitos de

satura<;ao em NDTWM. Esses efeitos haviam sido observados no rubi, mas foram tratados

empiricamente [30]. Tudo isso nos motivou a desenvolver um tratamento teorico para a

mistura de ondas em absorvedores saturaveis [25], a partir do qual a NDTWM e obtida

como um caso particular e considerada como a auto-difra<;ao de ordem zero dos feixes que

induzem a grade de popula<;ao no meio nao-linear. Quase ao mesmo tempo surgiram dois

outros tratamentos similares [37,42] no caso espedfico da NDTWM que, como dissemos

acima, e urn caso particular do nosso modelo.

Embora 0 nosso modelo descreva muito bem os efeitos de satura<;ao observados

experimentalmente, ele nao preve a dependencia da razao r com a intensidade. Isto

instigou-nos a procurar outras explica<;oesfora do modelo teorico e sim pensando no sistema

ffsico (0 GdAIOs:Crs+) como responsavel por tal dependencia de r, uma vez que tanto no

rubi quanto na alexandrita tal efeito nao fora observado. No Capitulo 5 deste trabalho

proporemos e discutiremos 0 provavel mecanismo reponsavel pela varia<;ao de r observada

no GdAIOs:Cr3+.



o formalismo bcisico para propag~a.o de ondas num meio nao-linear e discutindo alguns

mecanismos que originam efeitos 6pticos nao-lineares.

- No Capitulo 3 abordamos alguns processos 6pticos nao-lineares (ex. gera~ao de

harmonicos) e fazemos uma breve introdu~ao do fenomeno da auto-difrac;ao em redes

induzidas por lasers.

- No Capitulo 4 descrevemos a teoria da mistura nao-degenerada de duas ondas

segundo 0 modelo de dois nlveis, que e 0 mesmo tratamento feito por Zhou et al [37]

mas nos inclulmos um termo adicional, 0 qual origina a razao r, que foi desprezado por

eles. Apresentamos tambem 0 nosso modelo te6rico, ligeiramente modificado da concep~ao

original [25], com a inclusao de alguns termos que foram previamente ignorados.

- No CapItulo 5 apresentamos e discutimos os resultados experimentais obtidos nos tres

cristais dopados com cromo. AMmda NDTWM, mostramos absor~ao do estado excitado

e 0 espectro do indice nao-linear (parte real) no GdAIOs :Cr3+ .

- No CapItulo 6 faremos urn tratarnento a respeito do fenomeno da bi-estabilidade

6ptica, onde veremos a ocorrencia de multi-estabilidade 6ptica em filmes de Zr02 e Inconel,

mas nenhuma observa~ao de BO no GdAIOs :Crs+ .

- No Capitulo 7 faremos um resumo das principais conclusoes a respeito do estudo

aqui apresentado.



, -2. CONCEITOS DA OPTICA NAO-LINEAR

2.1. INTRODU<;AO

Ocampo da 6ptica nao-linear tem se expandido muit6 nessas tres decadas desde

a inven~ao do laser em 1960 [1]. Embora efeitos nao-lineares devidos a campos eletricos

estaticos (efeito Kerr [2])tenham sido observados ja em 1815e, tambem, 0 pr6prio conceito

de 6ptica nao-linear seja mais antigo do que 0 laser (ef. teoria da absor~ao de 2 f6tons [3]),

atua num eletron (cerca de 3 x 108 Vfcm) e como as fontes de luz, ate entao, produziam

campos pouco intensos (menor do que 103 Vfcm) era de se esperar que a resposta do meio,

fosse adequadamente representada pelo primeiro termo desta expansao, isto e, fosse linear.

Nesta expressao fo e a permissividade do vacuo,P e a polariz~ao e XCi) e a i-esima ordem

da susceptibilidade atomica. 0 primeiro termo descreve a conhecida propriedade da 6ptica



(1.2)

- n 2 P1= -cfoE =--
2 7I"W2

I e a intensidade media do pulso em Wm-2, Pea potencia de pico, n e 0 fndice de refrac;a.o

o experimento de Franken et al [4] justamente confirmou a existencia do segundo

termo (X(2») pela observac;ao de radiac;ao ultra-violet a (UV) em 3471 A de um crista! de

quartzo iluminado pela luz de um laser de rubi operando em 6943 A, ou seja: gerac;ao de

segundo harmonico. Jei 0 trabalho de Kaiser e Garrett [5], que observaram a absorc;ao de

dois f6tons, mostra 0 efeito oriundo do terceiro termo (X(S»).

inicialmente em meios cristalinos e mais recentemente em Hquidos e gases. A preferencia

por meios cristalinos devia-se principalmente ao fato de que X(2) e identicamente nulo num

meio centro-simetrico tais como: vapor atomico, Hquidos e gases moleculares nao ativos

opticamente. Sendo assim, os efeitos nao-lineares nesses ultimos originam-se de X(S), X(S),

X(7), etc.

harmonica, atraves da dispersao do material [6]. Isto aumenta 0 comprimento de coerencia,

possibilitando maior eficiencia na conversao harmonica. Entretanto, para que possam ser



a) ter grande X(2) j

b) apresentar alta bi-refringencia;

c) ter boa qualidade 6pticaj

d) suportar altas intensidades;

e) ser transparentes as radi~oes incidente e gerada.

exigencias, sendo que a absor~a.ono UVe no infra-vermelho (IR) sao as maiores limit~oes.

Isto fez crescer 0 interesse em gasese Hquidosque, apesar dos efeitos nao-lineares mais

importantes serem devidos a X(3), apresentam as seguintes vantagens:

1) podem ser preparados com boa qualidade 6ptica e em grandes dimensoesj

2) nao sofrem danos irreverslveisem altas intensidades 6pticasj

4

Outra caracterlstica importante e que 0 poder da intera~ao nao-linear (X(3)) pode ser

tern crescido (ou pelo menos se mantido), principalmente porque nesses materiais

(particularmente 0 rubi, GdAI03 :Cr3+ e alexandrita) os efeitos nao-lineares devido a.
susceptibilidade X(3) sao relativamente intensos e a origem desta susceptibilidade ainda



2.2. PROPAGACAO DE ONDAS NUM MEIO NAO-LINEAR

a
'VxH =.J + atD

a
'VxE= --Bat

vamos obter a equac;a.o de propagac;a.o para um conjunto de N ondas que se deslocam como

onda plana, mas permit indo uma variac;a.o transversal no perfil de amplitude A do campo

E(r,t) = [~~Ai(r,t)ei("'it-kJ'I')] + c.c.
J



= Re [L A; (r, t)e'lw;'- 'P)]
,

(2.3b)

onde c.c. eo complexo conjugado e Re e a parte real dos termos em colchetes, em (2.3a)

e (2.3b), respectivamente. Lembramos que, quando a forma (2.3b) e usada, normalmente

e omitido 0 Re.

Atraves das equa~oes (2.1) e (2.2), no caso de um meio homogeneo, nao-magnetico,

nao-condutor e sem cargas livres, chega-se a [8]

PNL (r,t) = ~ LPj(r,t)ei(Wjt-kJPor) + C.c.

j

entao, ap6s usarmos a aproxim~ao adiabatica (aproxim~ao de Born ou "Slow Varying

Envelope Aproximation" -SVEA) obtem-se finalmente:

2~·~ a .'72 A - 2i(k '7)A - " A = -II W~p(n)e·.6.kJor
V t J J • v J c2 at J 1""0, J



(2.7b)

(2.7c)

\7: e 0 Laplaciano que atua nas coordenadas transversais e nj e 0 indice de refra<;ao linear

Este conjunto de equa<;oes acopladas (j = 1, 2, ... , N) descreve a propaga<;ao das N

fonte de interac;ao entre as diversas ondas pois, por (2.4) e (2.5), se PNL fosse zero cada

j-esima onda propagar-se-ia independentemente com velocidade c/nj.

Outro ponto import ante e que 0 vetor de onda da polarizac;ao nao-linear kJp , em (2.6),

pode ser diferente do vetor de onda de um campo 6ptico kJ da mesma frequencia. Isto

acontece porque a diferenc;a nas velocidades de fase entre a polarizac;ao induzida e 0 campo

1) De modo geral a polarizac;ao do meio P T pode ser expandida numa serie de

momentos de distribuic;ao de cargas no meio [10]:

o primeiro termo corresponde a polarizac;ao dipolar (usada em (2.4)), 0 segundo a
quadripolar e assim por diante. Como os comprimentos de onda da radia<;ao laser (cerea de



5 x 10- 5 em) sao muito maiores do que as dimensoes dos osciladores atomic os do meio ("'"

10- 8 em) a eonvergencia desta serie e muito rapida e 0 termo de dipolo e dominante. Esta

2) A separa<;ao de P feita em (2.5a) e valida sempre que os campos incidentes no

de mudan<;a da amplitude do campo e as barras significam <> valor absoluto. Pode-se

mostrar [9,11] que quando a condic;ao

e satisfeita, entao a susceptibilidade X(n) sera. independente do tempo (nao-Iocalidade

temporal). Ve-se de (2.9) e (2.10) que a aproximac;ao podera. nao ser satisfeita se uma ou



determin~a.o das amplitudes AJ, usando a apropriada componente de Fourier da

polarizac;ao nao-linear p~D), que pode escrever-se (em notac;ao tensorial :):

(2.11)

onde p e 0 numero de frequencias repetidas (p = 0, 2, 3, ... n). Por exemplo, se WI = W2

entao p = 2, mas uma frequencia negativa e considerada diferente de sua correspondente

e 0 termo entre colchetes nos da 0 fator correto, em sintonia com (2.3a), que represent a 0

numero de termos indistingiiiveis sobre permut~ao dos indices.

Note que na eq. (2.7a) esta impHcitauma soma na ordem da componente nao-linear da

polariza~ao p~D)• Na pratica, entretanto, apenas uma certa ordem (a n-esima) e necessaria

para que possamos descrever urn determinado efeito 6ptico, uma vez que a polariza~ao foi

da amplitude do campo ou por razoes de simetria. Como e 0 caso de materiais centro-

simetricos (Sec;ao2.1), onde X(2) e nulo e os processos nao-lineares surgem a partir de X(S),



o termo linear, por exemplo, origina 0 Indice de refra~ao linear e a absor~ao linear

(ou ganho) do meio, pois sendo X~.l) complexo,

(1) , "
X; = X; - ZX;

w· "- , XQ.=-- .
J nL c J

Aqui Q; e 0 coeficiente de absorc;ao da intensidade, nL e a parte real do indice de

refrac;ao linear (a parte imagimiria foi suposta muito men or do que a parte real).



seguintes a soma e a diferenc;a de frequencia e a ultima a retificac;ao 6ptica, ou seja, uma



b) Absor~ao de 2 f6toDS

(3) ( ) _ 3fo [(S) (. )]A IA 12P, W - 4Im X••kk -w, W,w, -w II 1k

PeS) ( ) _ 3fo (S) (. ) A •, w - 7X,;kt -w,w,w,-w AI; 2kAsl

P(S)( ) 3fo [(3) ( )] I 12, Ws = TIm x"u -WsjWs,W,-w All A2k

P(3) ( ) 3fo [(3) ( )]A A·, WAS =4Im X,;kl -WAS jW, W, -Ws I;Alk 2l

Um grande numero de outros processos, aMm dos aqui citados, sao descritos em detalhes

em varios textos (e alguns no Capitulo 3), dentre os quais as referencias [8,9,11,12] sao



:It comum classificar os diversos processos 6pticos como: parametricos e

nao-parametricos. Historicamente 0 terrno parametrico tern sido usado com referenda

aqueles processos que nao envolvem transferencia de energia para 0 meio (ex. ger~ao de

terceiro harmonico nao-ressonante) e 0 nao-parametrico esta associado ao processo que

envolve essa transferencia (ex. absor~ao ressonante de 2 f6tons).

i-os atomos do meio nao-linear permanecem em seu estado inicial

ii - a eficiencia do processo depende do descasamento de fase Akjp

i - 0 estado final dos atomos e diferente do estado inicial

ii - 0 processo nao depende de AkJp, pois 0 casamento de fase e automaticamente

satisfeito.

No entanto, e precise ter em mente que esta classific~ao dos processos opticos nao e rigida

pois, por exemplo, a gera~ao de terceiro harmonico (THG), mesmo sendo XeS) complexo

(significando absor~ao do meio), e considerado um processo parametrico.

Por ultimo, os processos opticos nao-lineares podem ser representados at raves

de diagramas onde a serie de frequencias, no argumento de X( •• ) em (2.11), sao

desenhadas como flexas ascendentes ou descendentes, se 0 sinal for positivo ou negativo,

respectivamente. Os niveis que participam da intera~ao nao-linear sac represent ados por

linhas cheias (se niveis reais) ou pontilhadas (se niveis virtuais, sendo as vezes omitidas).



Por tais diagramas nao e possIvel determinar-se 0 f1.uxode energia entre as ondas, 0

que s6 efeito atraves da soluc;ao da equac;ao de propagac;ao (2.7). A figura 2.1 exemplifica

o uso desses diagramas para alguns dos processos citados nesta sec;ao.

Fig. 2.1 Diagramas de processos nao-lineares de terceira ordem.

a) gerac;ao de terceiro harmonico; b) absorc;ao de dois f6tons;

c) espalhamento Raman Stokes.

E, certamente, de grande interesse a determinac;ao das susceptibilidades 6pticas nao-

lineares, tanto do ponto de vista experimental quanto do te6rico. As susceptibilidades

6pticas sac propriedades caracterlsticas de um meio e, consequentemente, dependem da

estrutura detalhada (atomic a e molecular) desse meio. Por esta razao, nao e possIvel

obter-se uma teoria geral que possa aplicar-se it qualquer meio.

o primeiro tratamento geral sobre 6ptica nao-linear foi feito por Armstrong et al

[13], usando teoria de perturbac;ao dependente do tempo. Eles calcularam as primeiras

16



ji,= LJLmnPnm
(2.17)

Tr significa 0 tra<;o da matriz produto PJL. A evolu<;ao do operador P e descrita pela

equa<;aode Liouville determinada atraves da introdu<;ao de (2.16) na equa<;aode Scrodinger

ih~p = IB,pJ + ih (~) ••,

onde H e 0 Hamiltoniano total do sistema, formado pelo Hamiltoniano nao perturb ado

Ho e a perturb~ao de dipolo eletrico -JL.E, ou seja:

E e 0 campo eletrico total atuando no sistema quantico, r 0 vetor posic;ao do eIetron, e e

o valor absoluto da carga do eIetron.

o segundo termo de (2.18) represent a as relaxac;oes do operador p. Os auto-estados

de Ho possuem energias Em tais que



(2.21)

P(o) = 1
11

p~~ = 0, l,m =1= 1

2.5. MECANISMOS DE NAO-LINEARIDADE E iNDICE DE REFRACAO

mudan~a do fndice de refra~ao do meio, devida a intensidade de radi~ao 6ptica. Nosso

interesse e apenas dar uma visao geral de como a intera~ao da luz com 0 material pode

A varia~ao do fndice de refr~ao esta associada it susceptibilidade x( S) ( -w; w,w, -w).

Por isso, s6 estamos interessados em materiais onde XeS) seja a susceptibilidade nao-linear



a propag~ao (ou outras propriedades) de um mesmo feixe sao denominados de Efeitos de

A~ao Pr6pria ("Self Action Effects"). Nesta categoria estao: Auto-focaliza~ao (Auto-

desfocaliza~ao), Auto-Modula~ao de fase e Absor~a.ode dois F6tons. Mistura Degenerada

de Quatro Ondas (DFWM) nao esta incluida nesta classe porque, embora os feixes sejam

todos de mesma frequencia, eles sao distinguiveis por: polariza~ao ou dire~ao de propag~a.o

Antes de iniciarmos a discussao dos mecanismos e preciso que estabele~amos uma

rela~ao entre a vari~ao do fndice de refr~ao ~n e a resposta do meio X(3). Usaremos 0



Porem e comum definir n2 como coeficiente de intensidade I(~n = n2I), expressa em

Wem- 2 , 0 que estabeleee a seguinte rela~ao:

(2.27)

a
T at Lln + Lln = n2 < E2 > (2.28)

n2 -1 _41r N
n2 + 2 - 3 P

(molecula). Ve-se que a varia~ao de indice de refra~ao deve estar, em prindpio, associada

a. mudan~a dessas duas grandezas. Os principais mecanismos responsaveis pela vari~ao



A redistribuic;ao molecular nao e simples de ser formulada. Ja a reorientac;ao molecular

pode ser compreendida da seguinte maneira: uma moIecula alongada, com simetria

ciHndrica, possui polarizabilidades PI/ e P.L ao longo e na direc;ao perpendicular ao seu

eixo de simetria, respectivamente. Se 0 campo eletrico E faz um angulo (J com esse eixo,

1
= Po + .6.p(cos2(J - 3")

~(PI/ + 2p.L) e a polarizabilidade a campo nulo e .6.p = PI/ - P.L. Portanto, a



f(O T _ exp[-~U((})/kBT], )- f: exp[-LlU(O)/kB T}senOdO

-- 1
P = Po + ~p(COS2() - 3)

1 2 ~p 2~-+--- <E >3 45 kB T l

onde N - No e a vari~ao da densidade molecular com a aplic~ao do campo eletrico

(neste caso igual a zero). Entao, de (2.25), (2.32) e (2.33) obtem-se a seguinte expressao



Devemos frisar que (2.34) represent a 0 indice Kerr na direc;ao do campo aplicado. Urn

calculo semelhante pode ser feito para a dir~a.o perpendicular ao campo, que d<i[16]:

_ ~nll
2

pelo metodo da Sec;ao (2.4). Este calculo mostra que X(3) ,..., 10-13 - 10-15 esu, para urn

Hquido ou solido tipico (fora da ressonancia). Entretanto, X(3) pode ser aumentada muitas

ordens de grandeza quando a frequencia da radiac;ao incidente esta proxima de uma banda

dois nfveis (Sec;ao4.2). Tal mecanismo e particularmente importante em vapores atomicos,

onde x( 3) ,...,10- 3esu po de ser encontrada.

Em semicondutores 0 processo de redistribuic;ao tamoom esta presentee Neste caso

a susceptibilidade x( 3) esta associada (como no sistema de dois nfveis) a saturac;ao da

absorc;ao dos excitons, e valores tao altos quanto 10-1 - 1esu podem ser obtidos [17].



Este e 0 caso, por exemplo, de alguns cristais dopados com cromo (como sera discutido

no Capitulo 5), onde 0 estado de transferencia de carga e 0 responsavel pelo valor de X(8)

observado na regiao do vislvel ("'-J 10- 5 esu).

Electrostric<;ao e a deforma<;aodo melO dieletrico sob a influencia de um campo

eIetrico. Esta deforma<;ao cria uma densidade de pressao p (nao confundir com

polarizabilidade) nas cargas eletricas que, por sua vez, originam mudan<;as AN na

atraves da equa<;aode onda acustica com um termo de fonte, devido is. for<;a(por unidade

de volume) f originada pela varia<;aode pressao. Tem-se [12,16,18]:

(

2 1 82 2r 8) 1-\I + --- - -- AN = --\I.f
v2 8t2 v2 at v2



1
v=--

IN[3

Aqui [3e a compressibilidade do meio, v e a velocidade da onda acustica, f e a constante

dieIetrica, reo coeficiente de amortecimento da onda (perdas no meio), 1 e a constante

A soluc;aode (2.36a) no estado estacionario, para 0 caso de uma onda plana, e

(2.37)



(2.39)

a~T 2 Q-a = Dt \J (~T) + -
t PCp

onde cp e 0 calor espedfico a pressao constante, a e 0 coeficiente de abso~a.o do meio e Q

e a taxa de absor~ao de calor por unidade de volume.



onde w e 0 raio do feixe. No caso de pulsos curtos, ou seja, tempo de durac;ao do pulse

tp < < Td, 0 termo da difusividade pode ser desprezado em (2.40a) e, entao, l:i.T ~ P~f t 0

que da.:

(2.42)

muito maiores do que Td com t substituido por Td [16]. Portanto, este mecanisme e muito

import ante nos solidos, com uso de lasers continuos, pois n2 "-J 10- 5eStL.



, -3. PROCESSOS OPTICOS NAO-LINEARES-E SUAS APLICAQOES

3.1. INTRODUCAO

faremos uma abordagem mais ampla porque 0 caso particular da mistura de ondas em

absorvedores saturaveis (ex. GdAIOs:Cr+S) e um dos objetivos deste trabalho e sera

discutido no capitulo seguinte.

3.2. GERA<;.AO DE HARMONICOS

(SHG) em s6lidos foi realizada pela primeira vez em 1961, no quartzo, com a duplic~ao da

frequencia de um laser de rubi [4]. Pesquisas posteriores permitiram a utiliza~ao de outros

materiais, tais como 0 KDP (KH2PO.) ou LiNbOs, bombeados por lasers de corantes,

rubi ou Nd:YAG, como fontes de radi~ao no visivel ou no ultravioleta, atraves da SHG



("undepleted interaction"). Adiante discutiremos as limit~oes e as diferen~as apresentadas

Entao, para um campo incidente com frequencia w e amplitude Al (z) (linearmente

polarizado com vetor de onda kl = klz), na aproxim~ao adiabatica, havera 0 campo

gerado com frequencia Wt. = lw e amplitude At.(z) de modo que 0 campo total no meio,

por (2.3a), sera:

d A _ (ilw) (t.) ( IJ... )At. ill. 10,.-d t - - -t.-- X -(..W, w, w, ... w 1e
z 2 cnt.



aqui nj = n(Wi) e 0 indice de refr~ao. Assumindo Al aproximadamente constante e um

meio nao-linear de comprimento L chega-se finalmente a:

(3.3)

(3.4)

com velocidade de fase na frequencia fundamental. .Isto e consequencia da dispersao do

indice de refr~ao (eq. 3.2c) e, por isso, essas duas ondas irao interferir construtivamente

ou destrutivamente (eq. 3.4) em diferentes regioes do meio nao-linear. A onda harmonica

resultante tem vetor de onda k = kt - Ilk/2 e, assim, sua velocidade de fase s6 estara na

frequencia do l-esimo harmonico se Ilk = 0, caso em que 0 processo e dito em combin~ao

Por (3.4) notamos que a intensidade da onda harmonica e maxima na situ~ao de

combin~ao de fase e oscila amortecidamente para Ilk ::f 0 (em func;ao de L). Neste caso



da amostra e, por (3.4), menor a intensidade do harmonico gerado!

,
cresce quadraticamente com 0 comprimento do meio nao-linear. E claro que isto e

aproxim~a.o nao seja utilizada devemos esperar que a gera<;aoharmonica seja limitada

pela intensidade da onda incidente, ou eficiencia maxima de 100%. Por ultimo, se feixes

1
tlk", --

Zo

3.3. AUTO-FOCALIZA<;AO



(3.8)

portanto, na presen~a do campo 6ptico, 0 Indite de refr~ao segue 0 perfil do feixe incidente,

o que corresponde a uma lente convergente (n2 > 0) que focaliza 0 feixe. Esta focaliza~ao

inicial diminui 0 raio do feixe w e consequentemente aumenta ainda mais 0 poder de

focaliz~ao dessa lente nao-linear efetiva, porque a distancia focal ("" w2 /10) tamoom e

feixe depende de duas potencias cri:ticas PI e P2 [22], relacionadas ao indice Kerr n2 e ao

comprimento de onda no vacuo .\0 atraves de:

0, 185kw~
z/ = vPjP2 - 0,858



proxima do eixo z inicialmente aumenta (fraca auto-focalizac;ao) e depois diminui porque

Recentemente um tratamento teorico aproximado foi aplicado ao GdAIOs :Cr3+ e rubi

[20] usando-se a integral de difrac;ao de Kirchoff, onde obteve-se excelente acordo com os

resultados experimentais. Nesse trabalho foi considerado tambem os efeitos de saturac;ao

Uma solu~ao aproximada para a eq. (3.9) pode ser obtida partindo-se da solu~ao de

urn feixe Gaussiano num meio linear homogeneo [16,18]:

,-2
s(r, z) = ~(z) + -{3(z)

2

1
{3 =-

R



Estas equac;oes,no caso de um feixe incidente tipo onda plana (raio de curvatura R = 00),

O,5kw~
z/ = VPjPc-1

Comparando a solu~ao numerica, eqs. (3.10) e (3.11), vemos que a solu~ao acima

apenas da uma inform~ao qualitativa muito grosseirasobre 0 efeito da auto-focaliza~a.o.

detalhado desse feixe depende do seu perfil inicial. Em geral a forma assint6ptica de (3.11),

P > > P2, e valida mas as constantes sao diferentes para cada tipo de feixe [22].

3.4. AUTO-MODULACAO DE FASE

A auto-modul~ao de fase e um efeito semelhante a. auto-focaliza~ao. E 0 result ado

de uma combin~ao do indice nao-linear e uma vari~a.o temporal da intensidade do

feixe de luz que incide no meio. E claro que um pulso de luz focalizado apresenta

um indice de refra~ao nao-linear que varia espacialmente (transversalmente) e tamoom

temporalmente. Por isso algumas vezes 0 efeito da auto-focaliza~ao e chamado de auto-



No tratamento da auto-focaliz~a.o fizemos A(r, z, t) independente do tempo (caso

estacionario) e agora s6 consideraremos a vari~a.o do campo com as variaveis z e t

(desprezando a parte transversal), ou seja, estamos na aproxim~ao de onda plana.

Portanto, as equa~oes pertinentes sao (2.7) e a equ~ao de relaxa~ao de Debye (2.28)

que no CGS ficam:

(:z + :0 :t) A(z, t) = -i: llnA(z, t)

(3.16b)

Note que as eqs. (3.16) se reduzem a eq. (3.9) no caso estacionaxio (:t -+ 0), sem a parte

transversal. Podemos simplificar estas equa~oes mudando as coordenadas z e t para um

, noz
t =t--

c

onde Ao e if> SaDambos reais e cada um func;aode z' e t' , chega-se ao seguinte conjunto de

8Ao = 0
8z'



84> w ,
-, = --~n(t)
8z c

(3.19b)

8lln 1 ,
1'-8' + lln = -n2A~(t)t 2

Por (3.19a) tem-se que Ao = Ao(t'), ou seja, 0 pulso se propaga sem deformar-se. E, por

(3.19c) e (3.19b), a fase ap6s 0 pulso propagar-se numa distancia L sera.:

(3.20)

Na figura 3.1 ilustramos a soluc;ao (3.21) no caso de uma excitac;ao Gaussiana com

tempo de durac;ao 2T. Na parte (a) mostramos a fase da amplitude do campo ~(L, t)

I~ 1= wLln21 A2
mas 2c p

onde Ap e a amplitude maxima do campo eIetrico e consideramos n2 positivo. Enquanto

que na parte (b) esta. representado 0 deslocamento de frequencia llw = ~~, em relac;aoa
frequencia incidente, tambem normalizado ao seu valor maximo:

III I = 1, 71¢>mas I
Wmu 2T



-1.0 0.0 1.0
tempo (s)

3<J 0.0

-1.0
-3.0

Fose (0) e Diferen~a de Frequ~ncia (b)
normalizados em fun(;:oo do tempo.
T = 1,Os e n2 real e positivo.

Os instantes assinalados nessa figura (t1 e t2) correspondem a um mesmo valor de

frequencia mas fases diferentes. Consequentemente essas duas componentes do pulse

indicados, ou seja, mesma frequencia. 0 numero de picos de interferencia Np, em cada

lado do espectro de J(w'), e igual ao maximo deslocamento de fase l~ma2:1 dividido por 27r:



N = Icpmax I = wLI~ I A2
p 271" 471"c p

(3.25)

Portanto, atraves de (3.22) - (3.25), vemos que numa experiencia de auto-modulac;ao

de fase pode-se determinar 0 indiee Kerr eontando-se 0 numero de picos no espectro de

frequencia (ou medindo-se 0 maximo desloeamento de fase). Outra earaeteristiea observada

na figura 3.1 e que as frequencias superiores do espeetro (Llw > 0) sao determinadas pela

parte posterior do pulso (t > 0) enquanto que as inferiores (Llw < 0) se devem a parte

anterior (t < 0).

A simetria (ou nao) do espectro de frequencias depende basicamente de dois fatores:

simetria (ou nao) do pulso da luz incidente e do tempo de resposta do indice de refra~ao

no conteudo de energia (maior distribui~ao da energia num dos lados do espectro de

frequencias). Contudo 0 numero de maximos de interferencia permanece 0 mesmo em

de durac;ao do pulso, havera um atraso na mudanc;a de fase eom rela~ao ao pulso da luz

incidente. Qualitativamente, 0 grafieo de ¢(L, t) e semelhante ao da figura 3.1-a, mas sera

deslocado no sentido positivo de t. Ja 0 desloeamento em frequencia pode ser obtido (de

forma aproximada) desprezando-se 0 segundo termo na equac;a.o(3.1ge), porque a variac;ao

do Indiee de refrac;aonao atingiu 0 estado estacionario, 0 que da

t::..w'-";_ wL~A~(t')
2CT



que as frequencias inferiores (dW < 0) dominam completamente 0 espectro, de maneira

que este e assimetrico e a parte de frequencias superiores possui menos energia e menor

numero de picos de interferencia.

Recordamos que todas as consider~oes feitas acima tiveram como base um lndice nao-

linear positivo. :E claro que num meio com n2 negativo tais consider~oes permanecem

vcUidasdesde que observada uma inversao do eixo vertical na figura 3.1. Neste caso as

interpreta<;oessac as seguintes:

a) num melO com resposta instantanea, as frequencias superioresjinferiores saD

determinadas pela parte anterior j posterior do pulso.

Em vista de tudo que foi abordado, podemos concluir que 0 grau de simetria do

espectro alargado, bem como sua extensao, e 0 numero dos maximos de interferencia (e

seu espac;amento) fornecem informac;oesimport antes sobre as caracterfsticas nao-lineares

do meio, principalmente sobre seu comportamento dinamico (1" e n2), e ainda permite

que se fa~a uma descri~ao da propagac;ao temporal do feixe incidente.atraves da equac;ao

(3.19c).

3.5. AUTO-DIFRACAO EM REDES INDUZIDAS POR LASERS

Quando duas ondas intensas interferem num meio nao-linear, os maximosjminimos de

intensidade provocam variac;oesmaximas/minimas no fndice de refrac;ao. Isto e, aparece

uma modulac;aoespacial no Indice de refra~ao, e/ou coeficiente de absor~ao, na regiao de

interferencia. Este prindpio tem sido usado ao longo dos anos na produ~ao de grades



permanentes, atraves de processos fotograficos,em diversos materiais [23].

Aqui discutiremos apenas os tipos de grades dinamicas ou transit6rias, assim

denominadas porque desaparecem logo que cessa a interferencia entre os feixes de luz. A

formac;aodessas grades esta associada a alguma excitac;aodo material, como por exemplo

o desvio do equiHbriotermico, a qual se relaciona ao indice de refrac;aoe/ou coeficientede

absorc;ao.

Varias grades diferentes podem ser criadas, em tempos tambem diferentes, na

interferencia de apenas dois feixes de luz. Por exemplo, a absorc;a.ode luz faz com

que surjarn estados excitados, ou nao, na regHio de interferencia, originando uma

grade de densidade de populacao. Por sua vez, a populac;ao desses estados pode decair

para outros estados de energia mais baixa (ex. vibracionais) formando grades secundarias

(urn processo sernelhante ocorre na formac;aode grades de cargas espaciais em materiais

foto-refrativos). Em ultimo lugar ocorre 0 equiHbrio termico dessas excitac;oes, 0 que

produz uma grade termica, a qual e sempre acornpanhada por cornpressao ("stress"),

tensao ("strain") e variac;oesde densidade. E possivel ainda, associada a grade termica,

uma grade de concentracao numa mistura de constituintes diferentes. Mas, seja qual for

o tipo da excitac;ao(populac;ao,temperatura, etc.) ela esta ligada ao conjunto: Indice de

refrac;aoe/ou coeficiente de absorc;ao,e nestes casos originam grades 6pticas.

Nas sub-sec;oes a seguir sera feita uma discussao sobre os conceitos bcisicos de

formac;ao e detecc;aodas grades 6pticas, com maior enfase na parte de auto-difrac;ao.

o material apresentado aqui e urn surnario das referencias [19] e [24]. No Capitulo 4

apresentaremos um modelo mais completo sobre auto-difrac;ao, 0 qual incIui efeitos de

saturac;ao, desenvolvidorecentemente por nosso grupo de Optica [25].



Ap e AB, vetores de onda. kp e kB forman do angulo 8 entre si, interferem, a onda

Fig. 3.2. a) Modula~a.oespacial de uma grade de interferenciaj

b) representa~ao grafica dos vetores de onda e do vetor da grade q.

21r >.
.!=-=---

q 2sen(O /2)

E(r t) - A (x z t)ei(wt- k.z) + C C, -2" ..



1= noc fo{A.A*)
2

= Ip + Is + nocfo{Ap.A~)cos(q.r) (3.29b)

(3.30)

A primeira vista a eq. (3.29b) nos diz que nao ha forma<;aode grade se as duas ondas

Por outro lado, considerando-se que as fontes de luz reais nao SaDondas planas e sim,

com boa aproxima~ao na maioria dos casos praticos, do tipo Gaussiano (modo TEMoo),



essesfeixes produzirao grades pr6ximas daquelas formadas por ondas planas se as seguintes

condi~oesforem satisfeitas [26]:

1) Minima largura da zona de intera~ao muito malOr do que 0 periodo da grade ou,

equivalentemente,

2) Comprimento de superposi~ao, na dire~ao z, grande em compar~ao com a espessura

do material.

A primeira condi~ao impoe urn limite na focaliza~ao dos feixes (w e 0 raio do feixe).

A segunda limita 0 angulo entre os feixes e a ultima proibe a depreci~ao da grade pela

absor~ao do meio.

A grade optica, uma vez formada, podera ser detectada observando-se a difr~ao de

uma terceira onda incidente Ac• Esta onda pode ser tambem qualquer uma das duas que

formaram a grade, e neste caso tem-se a auto-difr~ao. Seja kc 0 vetor da onda incidente

na grade de espessura d, formando urn angulo ex com 0 eixo z. A m-esima ordem de

difr~ao possui vetor de onda kID e forma urn angulo (<Pm - ex) com 0 respectivo eixo (veja

a figura 3.3).



Ai-
T

A grade e considerada fina se sua espessura e tal que a diferem;a de fase, experimentada

pela onda que a atravessa, for desprezfvel. Na pra.tica isto equivale a. condic;a.o

e a grade pode ser representada por uma func;a.operi6dica t(x), com perfodo A, de modo

que a amplitude do campo eletrico ap6s a grade (que e a superposic;a.o das ondas difratadas)

seja 0 produto dessa func;a.opela amplitude do campo incidente na grade, a saber:

t(x)Ace-iA:..,z = LAm e-ikmsZ
m



(3.35a)

sen(<Pm - 0:) + seno: = mi
onde me urn inteiro representando a ordern de difr~ao. A condi<;ao(3.35b) nos diz que,

em principio, e possivel a observac;a.ode diversas ordens difratadas para dire<;oesarbitrarias

Por outro lado, se (3.33) nao e satisfeita a grade e dita espessa. Podemos dividir

uma grade espessa em varias grades finas. Urn feixe difratado pela primeira dessas grades

!:l<p = (km •• - kc ••)d
d= 211"[cos( <Pm - 0:) - coso:] >:
c

urna intensidade muito fraca da onda difratada. Note que, se 0 angulo da onda Ac for

escolhido de forma a satisfazer a condi<;ao<Pm = 20:, nenhuma diferen<;ade fase existira

e, entao, todas as ondas difratadas nas grades finas interferirao construtivamente, 0 que

originara uma onda difratada intensa. Esta situac;aoe derivada da condic;a.ode Bragg para



seno: = sen{¢m/2) = m~
2A

(3.37b)

:It importante observarmos que se 0 feixe difratado pela grade for um dos pr6prios que

a eriou, ou seja 0: = 0/2 (fig. 3.2), automaticamente a condic;aode Bragg e satisfeita para

ou TWM ("Two Wave Mixing"). Identificando Ap como Ao e AB como AI' e usando as

equac;oes (3.29,30), verifica-se que a amplitude do campo resultante A e a modulac;ao do

fndice de refrac;ao Don (proporcional a intensidade total) serao:



(3.38)

(3.39)

dIAl 1 + (Wn2) IA 121A 1~= ~ 0 lsen"Y

d¢o (Wn2 ) I 12- = - -- Al cos"Ydz 2c

d¢l _ (Wn2) IA 12
- - - -- 0 COS"Y
dz 2c

A solu~ao de (3.41), na forma de intensidades Ij(z), em fun~ao da intensidade total

incidente no meio IT = 10(0) + 11 (0), e:



I.(x) = IT [1+11(O)I.(Ot lexp eWe'" ITsen'YX) r1

11(x) = IT [1 + 1.(0)11(ot lexp ( - 2~'"ITsen'YX) r1

(3.43a)

(3.43b)

que juntamente com as equa~oes (3.42) nos leva as seguintes conclusoes (se n2 > 0):

1) Se '"'I = 0, as duas ondas se propagam independentemente e sem sofrer qualquer

modifica~ao em suas intensidades (desprezamos a absor~ao). No entanto podera haver uma

inclin~ao na grade de fndice, caso as intensidades sejam diferentes, causada pela diferen~a

de fase <Po - <PI que surgira no meio.

2) Se'"'l ::J 0, as ondas trocam energia entre si e, se 0 meio for suficientemente extenso,

toda a intensidade IT podera ser totalmente transferida para 0 feixe II' E no caso

especiali = 7f/2, que ocorre em meios foto-refrativos por exemplo [19], as fases das ondas

permanecem inalteradas e, por isso, nao ocorre qualquer inclin~ao da grade de indice.

E import ante ressaltar que se 0 melo nao-linear tiver resposta local, nenhuma

transferencia de energia ocorre pois, neste caso, '"'I = O. Isto e decorrente do fato de que

o nosso tratamento tem sido feito considerando que a grade e estacionaria. Veremos no

proximo capitulo que mesmo nesse tipo de meio e possivel criar uma grade nao-estacionaria

fazendo-se as frequencias ligeiramente diferentes, e que, devido ao tempo de resposta finito,

havera troca de energia.



4. MISTURA DE ONDAS EM,
MEIO KERR SATURA VEL

4.1. INTRODUCAO

No Capitulo anterior vimos que pode-se usar a mistura de duas ondas para transferir

energia entre dois feixes de laser. A origem desta troca de energia e uma diferenc;ade fase

dos feixes incidentes. Em meios foto-refrativos a diferenc;ade fase e causada pela propria

natureza do efeito foto-refrativo [27],no caso de frequencias iguais. Num meio tipo Kerr,

A mistura de ondas nao-degeneradas em meio Kerr tem sido observada, e tratada

teoricamente, em diversos materiais absorvedores ao longo desta ultima decada [29-36].

No entanto, os efeitos de satura<;ao no processo de auto-difra<;aoem meios absorvedores



particular da mistura de duas ondas nao-degeneradas (NDTWM) !37}e recentemente para

o processo de mistura de n-ondas por auto-difra<;ao [25].

de Zhou et al [37J (sec;ao 4.2) saD obtidos como caso particular do nosso modelo [25] (sec;ao

4.2. MISTURA DE DUAS ONDAS NAO DEGENERADAS

2

P - €o ~ x.A (z t)ei(w jt- kj .r) + c c-2LJJ, ..
i= 1

onde Xi = X (Wi ) e a susceptibilidade complexa na frequencia w,., substituindo P eo campo

eletrico E (eq. (2.3a)) na equac;ao de propagac;ao (2.4), chega-se a seguinte expressao para

II

dI,. = _ W,.X,. I,.
dz cos(()/2)no

considerando-se 0 caso estacionario e que e valida a aproximac;ao SVEA. Nesta expressao,

X~ e a parte imaginaria da susceptibilidade obtida pela relac;ao:



A solu~ao da equa~ao (4.2) e imediata, a saber:

(4.4a)

II

Wi Xi

cos(8/2)cno
(4.4b)

onde identificamos (Xi como a absor~ao do meio na frequencia Wi. E preciso que conhec;amos

X~ para que possamos descrever 0 que ocorre com os feixes apos atravessarem 0 meio.

e Grynberg [38] (e utilizado por Zhou et al [37]) mas nos iremos um pouco mais alem

com a inclusao de um termo, desprezado no tratamento feito por esses. Os detalhes do

P(o) + p(o) = 1
aa bb



ou seja, inicialmente A2 = 0 mas a presen~a do campo forte Al distribui a populac;ao entre

os dois nfveis. Por (2.22), as equa~oes ate a primeira ordem no campo fraco s8oo:

(4.6a)

n (0) (0))
(0) • lPbb -Paa i(w1t-k1.r)

Pab = -I (r 'C) e2 ab - 1Vl

onde r ab = T2- 1 e a taxa de decaimento da coerencia, OJ = Wo - Wj e a dessintonia

calculo nao seja diffcil. A maior dificuldade e, com certeza, determinar as combina<;oes de

frequencias que SaDimportantes em cada elemento da matriz densidade. Sao elas:



P(l) = Bei(w,-wdt + C.c.
aa (4.9a)

(4.9b)

onde B, C e D sac fun~oesdos vetores de onda, mas independem do tempo (aproxim~ao

de onda girante).

Substituindo as equa~oes (4.9) em (4.6b), determina-se D e, juntamente com P~:),

obtem-se as susceptibilidades Xi igualando-se (4.1) com a rela~ao:

P = NTr(J.Lp)

N (0) (1))= J.Lba Pab + Pab + C.c.

onde N e a densidade de atomos (ions, moleculas, etc.). Finalmente, os coeficientes de

absorc;ao para os feixes forte e fraco sac respectivamente:

com Qo 0 coeficiente de absorc;ao linear no centro da linha, III e a intensidade de satur~ao

na frequencia Wj, e n' eo produto da diferenc;a de frequencias pelo tempo de resposta do

NIJ.Lab 12T2Wo
Q =-----

o fohcno



(4.12b)

(4.12c)

(4.12d)

Na determin~ao das equa~oes (4.11) consideramos que as frequencias sao muito

proximas e que 0 tempo de relaxa~ao transversal e muito menor do que 0 tempo de vida

No limite hT2 » 1 nossa expressao (4.11b) leva ao mesmo resultado de Zhou et al

para a intensidade do feixe fraco 12(z) (veja a eq. (10) da ref. [37] e note que falta z

multiplicando 0 termo dentro do parentesis). Entretanto, no nosso caso e possfvel preyer a

diminuic;ao na absorc;ao do feixe fraco causada pela presenc;a do feixe forte, que e originada

pelo termo proporcional a r em (4.11b), quando ambos possuem a mes:r:p.afrequencia. Isto

e conhecido como branqueamento ou "bleaching".

Embora 0 referido termo so apare~a quando ha 0 feixe forte (ver eq. (1.16» nao

devemos confundi-Io como um termo de ganho de energia pelo feixe fraco [31], pois na

verdade 0 branqueamento e devido a. diminui~ao da popula~ao do estado fundamental

provocada pela presenc;a de ambos os feixes e, como tal, cada um sente este efeito

individualmente (ver Se~ao 4.3). Contudo 0 efeito nao esta explfcito no feixe forte porque

nos consideramos 12<< 11quando fizemos 0 calculo das susceptibilidades, em outras

palavras: quando 0 feixe fraco chega 0 meio ja esta sobre a influencia do feixe forte e este

nao "ve" 0 primeiro. Isto esta impllcito na forma das equa~oes (4.6).



Como vimos acima. a.a.bsor~a.odo feixe fraco e uma fun~a.oda diferen~a de frequencia

entre os campos (ou n'l. Desse modo e posslvel aumentar (ou diminuir) 0 coeficiente

de absorc;ao 0:2 e, consequentemente, gerar perda (ou ganho) de energia no feixe A2•

Obviamente 0 contrario ocorre com 0 feixe Al porque 0 meio nao e uma fonte de energia!

Leo comprimento do meio e se r 1(0') e positivo (negativo) 0 feixe A2 ganha (perde)

energia do feixe AI. De acordo com (4.4a) e (4.11b) a forma de r dO') e:

aqui A e 0 comprimento de onda (vacuo) da radi~ao incidente (AI ~ A2) e 11 e 0 valor

medio da intensidade do feixe forte no meio, que e determinado pela relac;ao

lsto e, quando 11(z) "" constante = 11 (0) (meio opticamente fino) a soluc;a.o(4.4a) esta

correta porque a susceptibilidade X2 independe de z.



A forma (4.15) (obtida por (II.5) do apendice II) se reduz aquela de McMichaelet al

[30] quando os efeitos de satur~ao nao sao considerados (II « 16) [40]. Vemos que so

existe ganho (ou atenu~ao) se n~ for diferente de zero, ou seja, quando a frequencia do

feixe forte estiver deslocada do centro da banda de absor~ao. Isto pode ser acompanhado

pela figura 4.1 a qual mostra n~ e n~ em fun~ao de (w - wo)T2, normalizados ao valor

maximo do modulo de n2 que e CCi.o/2wolfJ .Lembramos que 0 sinal de reo mesmo de n~,

conforme a equa~ao (II.6) do apendice II.

Com a ajuda desta figura e separando 0 parametro de ganho em suas partes simetrica

rs (0') e anti-simetrica rA (0'), que sao:

'2, 1" " 0rs (0 ) = -[rdO )+ rd-o )]= -C(>.., L, Idn2 0'2
2 1+

( ) _ 41fL ( /)_ 2
C >.., L, II = >..cos(fJ /2) II 1+ II IfJ

fraco sera mais absorvido porque, espectroscopicamente, ele nao sentira a presen~a do

outro feixe de luz (0 mesmo raciodnio vale para 0 feixe forte). E como se agora houvesse
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o ganho (ou atenu~ao) esta. realmente ligado it parte anti-simetrica e depende

exclusivamente de n~ e no sinal do produto n~n'. Por esta razao e que muitas vezes

o parametro de ganho e definido como [28, 30, 31, 37]:



e no caso de n~ positivo, a curva r 2 (0' )xO' e identica aquela de n~x(w - WO )T2 da figura

4.1. Portanto haved. ganho maximo se n' = 1 e atenu~a.o maxima (ganho do feixe forte)

se 0' = -1. 0 inverso e valido no caso n~ negativo.

A medida da curva r2(0') permite a determin~a.o da parte real do indiee de refra~a.o

nao-linear, 0 tempo de vida do estado excitado T1, pela eondi~a.ode maximo r2(0') em

0' = O~ que e

(4.19)

e ainda a intensidade de satur~a.o 16, fixando-se a diferen~a de frequeneias em T1- 1 (11 =
0) e variando a intensidade do feixe forte 11• Por outro lado, medindo-se r1(0') pode-se

determinar a parte imagimiria n~ porque 0 maximo e mlnimo oeorrem em O~aa: e O~in'

a) n~>0 =;. r > 0

0' . = -VI + r2 - rmln

b) n~ < 0 =;. r < 0

O~aa: = -VI + r2 + Irl

O~in = VI + r2 + Irl

alem disso 0 grafieo r 1(0' )xO' eruza 0 eixo 0' em O~ t- O(r 1(O~) = 0) que e dado por:

, 1o =-
o r

Esta eondic;a.o(4.22) e uma consequencia da presen~a do termo simetrico rs (0') 0



qual desloca para baixo a curva anti-simetrica rA (0'). Daqui concluimos que um desvio

I "da anti-simetria na curva r 1(n ) indica de imediato um valor nao nulo de n2 •

dependencia da condi~ao de maximo ganho com a intensidade, expressa em (4.19). 0

maximo de r2 (0') versus 11/16 nao ocorre em II = 16 (caso em que n' e independente

de II) e sim em II ~ 0,68 16 (fixado WI - W2 = T1-
1
). Zhou et al [37] confirmaram

experimentalmente a validade de (4.19) numa pastilha de vidro contendo corante e

recentemente medidas feitas no rubi e GdAIOs :CrS+ tambem mostraram 0 mesmo

comportamento [25,41]. Nossa contribuic;ao, com a extensao do tratamento de Zhou et

deste trabalho [25] foi a observa(,;ao dos efeitos da intensidade na condi(,;8.ode maximo

ganho (equa(,;8.o(4.19)) alem da necessidade de entender a curva de satura(,;8.o e a vari~8.o

da intensidade do feixe difratado em ordem superior, com 0 parametro de dessintonia n',

havia na literatura nada a respeito dos efeitos de satura(,;8.o, embora tais efeitos ja tinham

sido observados na mistura de duas ondas [30], e 0 tratamento teorico de Zhou et al [37]



Urn outro tratamento a respeito da TWM foi publicado recentemente por Fujiwara et

al [42]que, como veremos, esta contido no nosso modelo como um caso particular.

Nosso modelo e uma extensao do tratamento de Fragnito et al [43]que investigaram

o problema da auto-difr~ao em grades de populac;ao estacionarias. Como ja discutimos

anteriormente, e a diferen<;a de frequencia entre os feixes que origina 0 ganho e por isso

nos consideraremos 0 caso nao-degenerado.

o meio absorvedor sera represent ado por um sistema de tres nfveis, no qual 0 nfvel

que e bombeado (i) decai muito rapidamente para 0 nfvel chamado de excitado (e). Esta

situa<;ao corresponde ao caso I > > Ti- 1 , T1- 1 , que esta mostrada no apendice III. Entao a

equac;ao que descreve a densidade de populac;ao ne do estado excitado e:

onde 8( 0) (x, z, t) e a intensidade total incidente no meio dividida pela intensidade de

satur~ao 16 e e denominado de para-metro de saturac;ao. Consideraremos apenas 0 caso

de duas ondas planas, incidindo no meio com intensidades I: (z) e T;(z), 0 que leva a:

8(0) (x, z, t) = 80(z) + 81(z)cos(qx - l:1¢ - Ot)

81 (z) = 2J r: (z)I; (z)/I6

61



onde q = 21r/ A e 0 modulo do veto! da grade (eq. (3.36)), tl¢ = ¢~- ¢; e a diferen~a

de fase entre as duas ondas e n = wt - w_ e a respectiva diferen~ade frequencias. Para

resolver (4.23) vamos expandir em serie de Fourier (1+ 8(0»)-1 e ne na forma:

1
1+ 8(0)

00- L Bl(z)eil(Q:r:-A4»-Of)

l=-oo

(4.25)

00

ne = L Cl(z)eil(Q:r:-A~-Of)

l= - 00

os coeficientes Bl podem ser determinados diretamente de (4.24a) que da:

Cp(l- inTI Bop) - inTI L (p - m)Cp_mBm = Dp,o - Bp
m~O

Note que cada Bp e sempre menor do que um e devera decrescer com 0 aumento da ordem

p, entao podemos truncar a soma ate m = p. Feito isto os coeficientes Cp serao:

-BC - p
p~o - IIP ( • nT B )m=l I-lm I 0

e como ne e real tem-se C_p = C;. Essas expressoes sao validas para qualquer intensidade

dos feixes, entretanto experimentalmente 0 interesse e no caso em que um dos feixes possui



intensidade muito menor do que a do outro e isto imp liea na eondi<;aoS1 < < So e simplifiea

sobre maneira os coeficientes Cp que nesta situa<;ao serao:

(4.30a)

(W)2 S
\72 E + ; ('72 + Xu + 1 + S XN L)E = 0

'7 e 0 Indice de refra~ao do material que hospeda 0 sistema absorvedor, XN L = X" - Xu e
a diferen~a entre as susceptibilidades do estado excitado e fundamental, respectivamente.





E(z, t) = e;;' t {A; (z)e;l!P+l1o'-I.+ tl"I+

+A; (z)e'I-POH(P+ })qz) }e-'ti'. + c.c.

(4.35)

onde A; saa as amplitudes do campo eletrico de cada onda com componentes de kp na

dir@cao positiva (+) ~u n~g~tiva (-) do eOcox. Ap6s substttut~~o de, (4.35) em (4.31)

d~ { ~ [---!- = -il'V X At + X "\' ei(f1~-f1m)Z C A+ ei(p-m)A4>+dz I p g p N L L...t m - P m

m=o

+ C· A- ei(p+m+l)4.</> + D+ (E) (1- C )]}p+m+l m pm o,m

D's descrevem a deformCU;aodessa grade devida a interferencia das ondas difratadas

com as ondas de bombeamento [43] e a origem destes termos pode ser acompanhada no

Apendice IV. Em prindpio a amplitude de qualquer ordem difratada pode ser determinada

por (4.36) juntamente com os coeficientes C's de (4.29) e os D's determinados como no

Apendice IV, ja incluidos os efeitos de saturcu;ao. A complexidade do problema depende



ser considerados, 0 que leva a uma grande simplifica~a.o. Verifica.remosagora a validade

Quando apenM dUM ondas estao no meio isto signifiea que s6 a ordem !Zerodeve ser

dA; _ . [( C )A+ C* iA"'A-]dz - -t/o Xg + XN L 0 0 + XN L 1e 0

dA~ . [( C )A- C -iA<I>A+]~ = -t/o Xg + XN L 0 0 + XN LIe 0

Se 0 meio for opticamente fino e I; « I: 0 coeficiente Co e aproximadamente

constante pois a intensidade do feixe forte I: nao deve mudar muito ao longo do meio.

Neste caso 0 termo entre parentesis s6 contribui para a fase de cada onda (a parte real)

e para 0 coeficiente de absor~ao (a parte imagimiria), enquanto os outros termos sao

os responsaveis pela troca de energia entre as duas ondas. 0 coeficiente de absor~ao

(intensidade) 0: sera:

onde O:g e 0 coeficiente de absor~ao do estado fundamental na frequencia do laser e

X~ L = -X~ tanto no sistema de dois nfveis ou no de tres nfveis que n6s descrevemos

no apendice III. Substituindo Cl e com n2 = n~ + in~ e r = n~/n~ (apendice II), as

equa~oes para as intensidades sao:



(4.39a)

( ( , )dI; 47r' _ 2 r + 0 _ + _
dz = )..0080.) n,(l +S.l I + 0" 1.1. - ,,1.

Estas expressoes reduzem-se as de Fujiwara et al [42] se escrevemos as amplitudes dos

campos e, como dissemos, e um caso particular do nosso modelo. Se os efeitos de satur~ao

anteriormente conhecidos [28, 29, 31].

representam 0 branqueamento de um feixe pelo outro. E ainda se I;; < < I: 0 primeiro

termo em (4.39a) pode ser desprezado e a absor~ao do feixe forte satura com (1 + Sot 1

enquanto a do feixe fraco satura com (1 + So)-2, no caso de 0' = 0 e lembrando que

As equa~oes (4.39) s6 admitem solm;oes anaHticas exatas se r = 0 e no limite So « l.

Estas solu~oes preveem urn aumento da intensidade I;; (z) (e continua diminui~ao de T: (z))



(4.41b)

e Leo comprimento do meio nao linear. A partir destas solu~oes chega-se as mesmas

expressoes para os ganhos rdO') e r2(O') definidos na se~ao 4.2-2 (eqs. (4.15) e (4.18))



5. RESULTADOS EXPERIMENTAIS EM AliOs,
BeAl204 E GdAIOa DOPADOS COM Crs+

5.1. INTRODUCAO

Neste capitulo farernos urn resurno das caracterlsticas dos cristais utilizados (se~ao

5.2), descreveremos em detalhes a mistura de duas ondas (se~ao 5.3) e discutiremos os

nossos resultados experimentais obtidos nesses cristais (se~oes 5.4 a 5.6). Antes, porem,

precisamos fazer algumas observa~oes com rela~ao aos valores aqui apresentados e que

diferem daqueles previamente publicados [36]. Isto e devido ao seguinte:

i-Os coeficientes de absorl;ao foram medidos naquela ocasiao num instrumento recem-

adquirido (Cary 2315) que estava com defeito, causando urn achatamento na escala de

absorbancia. Refizemos as medidas num espectrometro Cary-17 com luz nao-polarizada e

tambem polarizada. Medimos ainda com laser de argonia na linha 5145 A com polariz~ao

vertical. A diferen~a entre essas medidas foram menores do que 5%.

ii - Como foi discutido na sel;ao 4.2-2, a intensidade de satur~ao nao ocorre em

I: (0) = 16(0 resultado conhecido naquela ocasiao). Mas pode-se mostrar que quando

fixamos a frequencia da rampa num valor que corresponde ao maximo r2 (0') numa certa

intensidade i (0 que foi feito) e a seguir aumentamos a intensidade do feixe forte, 0 maximo

ocorre numa intensidade 1malt dada por:

desde que i seja menor do que 16/3. Nossas medidas da satur~ao foram feitas com a rampa

fixa quando a intensidade do feixe forte era i = 0,1 kW /cm2• Portanto, as intensidades de



satur~a.o atuais relacionam-se as anteriormente determinadas I~ por:

I _ (I~ - 0,29i) (1- e-aL)
Ii - 0,68 aL

(5.1)

onde incluimos aqui 0 fator discutido em (4.16).

iii-As diferenc;as nos valores de n~sao consequencias dessas correc;oes nos coeficientes

de absorc;ao, intensidades de saturac;ao e da inclusao da intensidade media (4.16) no

parametro de saturac;ao So'

grande potencialidade para ac;ao laser. Os lasers de rubi (A1203 :Cr3+) [1] eo de alexandrita

(BeAI2 04 :Cr3+) [44] sao exemplos. De maneira geral os materiais dopados com Cr3+

apresentam duas bandas largas de absorc;ao na regiao do visivel, centradas em 400 nm

(4T1a) e 550 nm (4T2). 0 bombeamento numa dessas bandas e seguido por decaimento

nao radiativo muito rapido (,....,10- 9s) para um terceiro nivel (2 E) 0 qual possui tempo

de decaimento relativamente longo (,....,10- 3 s) e praticamente nao ha depopulac;ao direta

da banda excitada para 0 est ado fundamental, ou seja, a eficiencia quantica e proxima da

unidade [50]. Portanto, tais materiais podem ser modelados por um sistema de tres niveis

sendo 0 nivel excitado 2E denominado de meta-estavel e 0 seu longo tempo de vida se

com intensidades relativamente baixas (alguns kWJcm2) porque a intensidade de saturac;ao

e determinada pelo tempo de decaimento do estado meta-estavel.



o diagrama de niveis de energia do ers + nos tres materiais aqui estudados SaD
similares e apresentamos na figura 5.1 0 referente ao rubi segundo a referenda [45]. A

posi~oes dos nfveis de energia. No GdAI03 :Cr+ 0 estado fundamental nao e degenerado

mas sim desdobrado em quatro niveis [46]. Na alexandrita os fons de cromo podem ocupar

dois tipos de sftios de simetria: 0 de inversao e 0 de espelho ("mirror site"), em contraste

ao rubi e aluminato de gadoHneoonde 0 Cr3+ so ocupa urn tipo de sitio com simetria de

se 0 ion esta num centro de simetria de inversao e e, digamos, "mais permitida" quando 0

ion ocupa urn centro sem tal simetria. E porque neste ultimo caso os termos impares do

e a temperatura ambiente para as tres amostras aqui estudadas. 0 eixo vertical

registra absorbancia (Abs) ou Densidade Optica. Esses espectros foram obtidos com urn

espectrometro Cary 2315. Nelespodem ser vistas as bandas "T2 (550 nm), "T1a (400 nm)

e "T1b (250 nm). Tambem pode-se ver a absor~a.opara 0 nfvel 2E em 694 nm no rubi e

em 680 nm na alexandrita. No aluminato de gadolfneo esta transi~a.ositua-se em 726 nm

Notamos ainda que 0 aluminato apresenta uma diferen~a muito grande com rela~ao

aos outros dois compostos na regiao de 200 - 300 nm. Isto e porque, aMm da banda" T Ib



de exciton do Gd e ainda a banda de centros de cor que se formam quando do crescimento

do cristal de GdAIOa [48].

lJ t34AI I
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separado em dois atraves de uma lamina de vidro LV. 0 feixe forte II chega na amostra A

ap6s reflexao nos espelhos dieletricos M que refletem 100% a. 45° em 5145 A. A intensidade

do feixe de prova 12e cerca de 1% de II' Este feixe atinge a amostra depois de passar por

um filtro neutro Feser refletido por um espelho M 0 qual esta montado em conjunto com
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focal de 60 em e a amostra e eoloeada no foeo dessa lente. Nenhum dos feixes incide

perpendieularmente a superflcie da amostra. Cada um deles forma um angulo de 10 com

a normal a. superflcie (2° entre silo

Ap6s a amostra 0 feixe forte e bloqueado por um anteparo B. 0 feixe fraeo passa

atraves de uma iris 0 sendo finalmente eoletado por uma lente L que foealiza-o num

fotodiodo MRD-300. 0 sinal desse fotodiodo e amplifieado por um amplifieador linear

AMP e a seguir pode ser monitorado por um oseilose6pio OSC ou medido por um

multimetro digital MD.

A parte da figura que esta. delimitada por linhas pontilhadas representa uma pequena

mesa de alumfnio espesso coberta com acrflico transparente. Isto evita circulac;ao de ar

ou poeira que pode causar disturbios no padrao de interferencia quando 0 laser estiver em

potencias mais altas. Esta mesa e os demais componentes 6pticos (laser, L/, B, 0, L, FD)

estao sobre uma mesa de marmore com banco de areia e entre ambas as mesas existe uma

espuma espessa. Tudo isto concorreu para uma excelente estabilidade de todo 0 sistema.

Os feixes difratados em primeira ordem estao represent ados por linhas pontilhadas

e identificados como 1D1 e 1D2 correpondendo as difrac;oes do feixe forte e do fraco,

respectivamente. GO e urn gerador de onda digital de 0 - 10 V em conjunto com um

amplificador chaveado 0 que permite uma safda controlada de 0 - 3000 V. Este gerador

po de fornecer tres tipos de onda: rampa ascendente, rampa descendente e triangular. Os

tempos de subida e de descida da onda triangular foram calibrados com 0 uso de um

frequendmetro de modo a serem exatamente iguais.

A aplicac;ao de uma rampa com frequencia fr faz 0 PZT mover-se com velecidade

constante e isto causa uma mudanc;a na frequencia do feixe 12 por efeito "doppler".

Ajustamos a tensao maxima da rampa de modo que 0 feixe se desloque um comprimento



de onda 0 que corresponde a uma diferen~a fr em sua frequencia linear. Dessa forma, a

rela~a.oentre 0 parametro de dessintonia n' e a frequencia da rampa e simplesmente:

,n = ±21rf,.r

Polarizamos 0 PZT de modo que com a rampa ascendente ele se retrai, diminuindo a

frequencia do feixe de prova e originando 0' > 0 (veja equac;ao (4.12d)).

colocando-se uma onda triangular no PZT com uma certa frequencia de modo a satisfazer

(aproximadamente) a condic;aode maximo r2 (0'), equac;ao (4.19), e alinhando-se urn dos

gaussiano e obtivemos 0 valor de w = 130 p,m que e 0 raio do feixe quando a intensidade

cai de e- 2 do seu valor maximo. A polarizac;ao do campo eletrico de ambos os feixes e



experimental. Nossa amostra tem a forma ciHndrica com 0 eixo c paralelo ao eixo do

cilindro. Isto e conhecido na literatura como 0°-rubi. 0 comprimento da amostra e de

0,55 cm e os feixes incidiram ao longo do eixo c com 0 campo eletrico perpendicular ao

mesmo (polariz~ao (J).

A sec;aode choque do estado fundamental em 5145 A e Ug = 6,5 X 10-20 cm2 [45]

e 0 tempo de vida e 3,4 ms [50], ambos a temperatura ambiente. A intensidade de

satur~ao prevista pela eq. (IlL5) e de 1,75 kW/cm2 e nos observamos 0 maximo r2(O')

em 1,47 kW/cm2 que atraves de (5.1), com 0 coeficiente de absorc;ao cxg = 0,70 cm-1

medido por nos, nos da.16= 1,76 kW/cm2 em perfeito acordo. Os tempos de resposta

T; por nos observados atraves da TWM em duas intensidades bem distintas, 0,1 e 1,47

kW/cm2, foram de 3,3 e 2,1 ms, respectivamente [25J. Atraves da equac;ao(4.12c) obtem-

se 0 tempo medio T1 ~ 3,5 ms 0 que mostra um excelente acordo entre nossos resultados

e os das refs. [50]e [30].

Na figura 5.6 e mostrada a curva do ganho r dO') em func;aoda dessintonia 0' em

5145 A com a intensidade do feixeforte I: (0) = 0,1 kW/cm2
• Os resultados experimentais

sao mostrados com quadrados e a linha salida e obtida por (4.13) e (4.41b) com n~ -

1,8 x 10-8 cm2/W e r = 0,03. 0 mesmo valor de r foi obtido por Boothroyd et al

[49,51], entretanto nosso n~ e cerca de duas vezes maior. Contudo acreditamos que nossos

resultados sac melhores, conforme discutiremos adiante.

A maxima transferencia de energia foi de 67%, obtida da expressao de r1 (0') com 0' e

So iguais a 1. Isto mostra uma maior potencialidade do rubi para aplica<;aoem osciladores

em A = 5145 A ao inves de 4880 A, visto que neste ultimo caso a transferencia de energia

e menor [30J.



a) 0 indice de refra)ao nao-linear e muito pequeno.

b) 0 fator Q que express a a condi~ao de grade fina (Q < < 1) ou espessa (Q > > 1) e

definido por (pag. 100 ref. [19])

r.:
-0.02

-0.12
-2.0 -0.5 0.0 o.

Dessintonia

Figura 5.6. Ganho em func;ao da dessintonia no rubi.

I: (0) = 0,1kW /cm2 T~ = 3,3ms n~ = 1,8 x 10-8cm2 /W r = 0,03



tempo de decaimento do nfvel 2E [52, 57]. Portanto, no estado estacionario 0 Cr3+ se

levada em conta apenas na parte imaginaria da susceptibilidade (eq. (4.38)) e 0 nosso

modelo pode ser aplicado. Os resultados experimentais do ganho r1(0') comprovam isso!

A sec;ao de choque do estado excitado em 5145 A e Ue = 3,7 X 10-20 cm2 (pol. u)

medida por Kushida [45] it temperatura ambiente. Medimos a absorc;ao do est ado excitado

intensidades muito maiores do que Ie como foi feito anteriormente por A. Szabo [53]. 0

coeficiente de absorc;ao total a para incidencia normal e:

ag + ae80a=----
1+80

entao quando 80 -+ 0 so obtemos ag e it intensidades muito altas a absorc;ao e toda do

est ado excitado. Mostramos na figura 5.7 a transmissao (= Ps / Pi) em func;ao da potencia

incidente Pi (corrigida com as refl.exoes na superflcie da amostra) quando 0 feixe do laser

nao foi focalizado (asteriscos) e quando focalizado com uma lente de 7,5 em de distancia

focal (quadrados). Esses dados fornecem ue/ug = 0,60 em excelente acordo com 0 valor

de 0,57 obtido por Kushida [45] e de 0,54 obtido por Szabo [53].
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Transm issoo do Rubi em intensidodes baixas (*)
e muito altos (0), b temperatura ambiente •.•como
funcao da pot~ncia incidente Pi em 5145 A.
PI> e a potencia apos 0 crista\.

A concordancia nos valores obtidos pelo metodo de Kushida (lampada com fiashs

rapidos) e pelo metodo de Szabo (laser contInuo com I > 10 I,d revelam que a produ~ao

de calor no cristal, devida as altas intensidades, nao afeta as caracterfsticas docristal de

rubi. Resultados similaxes foram observados na alexandrita [52].



5.4-2. indice Nao-Linear

(5.5)

e com nossos valores experimentais dos coeficientes de absorc;a.oe da intensidade de

satur~ao chegamos ao valor de 6,5 x 10- 10 cm2 /W, enquanto que nossa medida da

mistura de duas ondas nos da n~ = 5,4 x 10-10 cm2/W que e 17%menor. Esta diferenc;ae

Tambem por (In.7), supondo alargamento homogeneo e que apenas a banda 4T2

contribui para a susceptibilidade do estado fundamental, a substituic;ao das expressoes

para as susceptibilidades [58]fornece a seguinte expressao para a parte real n~:

onde No e a concentra<;aode ions de cromo, u~;) e a sec;ao de choque no centro da

transic;ao entre 0 estado excitado (e) e um estado acima deste (i), '"'tje e a largura de

linha da transic;ao, Vt e a energia do l.-esimonivel, v e a energia da excitac;aoe 0 indice (i)

corresponde a. banda 4T2• Todas as energias sao em em-I.



Pelo espectro de absor~ao do estado excitado da referencia [45}e aqui reproduzido na

figura 5.8, ve-se que em 5145 A a absor~a.o se da para os niveis 2T1 + 2T2 cujo centro esta

a 17.900 cm-1 acima do nfvel2E, com u(~) = 7,8 X 10-20 cm2, e a largura desta transi~a.oe,
e aproximadamente 2870 cm-1• Na nossa amostra medimos uma largura de linha "Ygi de

2600 em-I. Com estes dados em (5.6) obtem-se n~ ~ 8 x 10-10 cm2/W que e uma ordern

de grandeza menor do que 0 valor observado pela TWM. Comparando as figuras 5.8a e

b nota-se que as transic;;oes na regiao de 15000 - 30000 cm - 1 possuem sec;;oes de choque

da mesma ordem (10-19 cm2) e por isso a contribui<;a.o desses nfveis nao e suficiente para

explicar a diferenc;;a. Mas 0 est ado de transferencia de carga, embora mais afastado, possui

uma se<;ao de choque u~o~~ 1,0 x 10- 17 cm2• Esta banda esta 40000 cm-1 acima do nlvel

2E e tem largura lie ~ 5000 cm-1 [45] e com No = lXg/Ug = 1,08 1019 cm-s, na nossa

amostra, obtemos 0 valor de n~ ~ 2 x 10- 8 cm2/W correspondente a contribuic;;ao desta

foi excitado entre as linhas R e por isso deveria haver urn cancelamento das contribuic;;oes

dessas linhas, 0 que resultaria num n~ extremamente pequeno e nenhuma bi-estabilidade

deveria ocorrer [54, 17]. Recentemente Adler e Lawandy [55] mediram a dependencia de

n~ com 0 comprimento de onda na regiao de 5650 - 6050 A e concluiram que 0 estado de

transferencia de carga eo responsavel pelo valor de n~ no rubi entre 77 e 300 K.

Um import ante aspecto destas observac;;oes merece destaque: como !:leT e muito

grande, n~ segue aproximadamente a forma de linha da banda 4T2 (atraves de I,s) e deve

ter um valor maximo no centro desta banda (,.",5555 A). OU seja, tem-se um alto valor de

n~ numa transic;;ao ressonante 0 que e imposslvel num sistema de apenas dois nlveis.
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Na tabela 5.1 mostramos os valores experimentais obtidos neste trabalho para 0 rubi

atraves da mistura de duas ondas. Os dados sao para 5145 A e com polariza<;ao(1. E na

tabela 5.2 apresentamos os valores de n~ e r devidos somente a. contribui~a.odo estado de

transferencia de carga previstos pela equ~a.o (5.6) em comprimentos de onda que foram

utilizados na referencia [30] para medir n2 em rubi. Os valores aqui previstos estao em

pIerro acordo com os publicados naqueia referenda.

A = 5145 A e com polarizasao E J. c.

A (A) n~ (10-Scm2 jW) r

4880 0,70 0

5800 3,20 0,07

6060 0,76 -0,02



Medidas das propriedades nao-lineares da alexandrita tem sido feitas atraves da

mistura degenerada (ou nao) de quatro ondas [56, 59] com excitac;ao na banda 4T2 e

mais recentemente o.tro.vesdo. auto-difrac;ao de primeira ordem por mistura degenerada de

duas ondas (DTWM) com excita<;aodireta nas linhas R [20]. Entretanto nao e de nosso

conhecimento de que transferencia de energia por mistura quase degenerada de duas ondas

(NDTWM) tenha sido observada anteriormente.

A alexandrita e um material laser que opera a temperatura ambiente na regiao de 701

- 818 nm, atraves de bombeamento com lampada de "flash" cuja radi~ao e absorvida pelas

bandas 4 T 2 e 4T 1a [44J. 0 cristal tem simetria ortorrombica e por isso suas propriedades

espectrosc6picas dependem da polarizac;ao da luz com relac;ao aos tres eixos cristalinos,

em contraste ao rubi onde os eixos a e b sao equivaJentes. 0 laser de alexandrita opera

com 0 campo eletrico paralelo ao eixo b porque a sec;ao de choque no centro da banda

4 T 2 e cerca de 4 vezes maior nesta polarizac;ao do flue com Ella. Isto pode ser visto

na figura 5.9 onde e mostrado os espectros polarizados a temperatura ambiente, retirados

da referencia [52]. Os pontos representam a sec;ao de choque do estado fundamental (Jg

e a linha s6lida e a sec;ao de choque do estado excitado (Jt:' Obtivemos exatamente os

mesmos espectros em nossa amostra para 0 estado fundamental e a medida do coeficiente

de absorc;ao em 5145 A mostrou-se independente da illtensidade, ou seja, nao conseguimos

observar uma variac;a.osignificativa (maior do que 10%) na transmissao da amostra quando

esta foi focalizada. Isto significa que a absorc;ao do estado excitado e aproximadamente

igual a do estado fundamental (veja eq. (5.4)) mas na..opudemos detectar 0 valor absoluto

de at:' E por isso que reproduzimos aqui apenas os resultados de Shand et al para que

possamos fazer uma discussao semelhante a. que fizerrlOsno caso do rubi.



Figura 5.9. Se~ao de choque de absor~ao em alexandrita a temperatura ambiente, para

luz polarizada ao longo dos eixos a, bee, segundo Shand et al[52]. U1 e U2 sao referentes



Aproximadamente 78% dos ions Cr3+ ocupam os sitios com simetria. de espelho (SE)

e os restantes 22% estao em centros de simetria com inversao (81). Quando 0 cristal e
bombeado em 5145 A sac excitados preferencialmente aquels Ions Cr3+ que ocupam os

centros 81 (veja figura 9 da ref. [56])e portanto a grade de populac;aoformada por TWM

devera ter 0 tempo de decaimento associado a. emissao do nivel meta-estavel 2E (ms). Por

outro lado, 0 bombeamento direto no myel 2E (A = 680 nm) ouna ~anda "T2 excita

preferencialmente os Ions em sitios 8E que decaem com um tempo da ordem de 240 JLS a.
temperatura ambiente [56].

Nas fizemos as medidas de NDTWM com os feixes incidindo ao longo do eixo c e com

os campos polarizados paralelos ao eixo a. Nessa situac;a.o0 vetor q da grade induzida e
paralelo ao eixo b. 0 comprimento da amostra e 0,25 em e 0 coeficiente de absorc;a.oem

5145 A e de 1,16 cm- 1 nessa polarizac;a.o.

Na figura 5.10 mostramos a curva de ganho r1(0') em func;ao da dessintonia 0' em

5145 A com a intensidade do feixe forte de 0,1 kW/cm2• A linha salida representa 0 melhor

ajuste da nossa teoria com: n~ = 4 x 10- 8 cm2 /W, r = 0,03 e 0 tempo de resposta T~=

28,5 IDS. OS quadrados sac os resultados experimentais. 0 maximo r2 (0') foi observado

em 0,65 kW/cm2 com a frequencia da rampa fixada em 0' = 1 quando a intensidade do

feixe forte era de 0,1 kW/cm2• Entao, por (5.1), obtem-se 16= 0,79 kW/cm2 e por (4.12c)

T1 = 32 IDS. Este valor do tempo de vida do nlvel 2E esta. em excelente acordo com os 35

IDS obtidos por Weaver e Payne atraves de DFWM [56}e mostra que os Ions em centros 81

e quem mais contribuem neste comprimento de onda. Com a sec;aode choque ug = 1,5 x

10- 20 cm2
, obtida da figura 5.9, a intensidade de saturac;ao prevista por (1II.5) e de 0,80



kW /cm2
, 0 que mais uma vez revela urn excelente acordo entre teoria e experimento.

L 0.00

-0.10
-1 .0 - .0 2.0

Dessintonia

Figura 5.10. Ganho em fun~ao da dessintonia na alexandrita.

I: (0) = 0, 1kW /cm2 T~ = 28.5ms n~ = 4,0 x 10-8cm2/W r = 0,03

A maxima transferencia de energia foi de 26%. E fcicil ver que a transferencia

de energia depende do produto n~I(jL e que se a amostra de alexandrita tivesse 0

mesmo comprimento do rubi a transferencia maxima tambem seria aproximadamente 67%.

Entretanto nosso cristal de alexandrita possui uma concentra<;ao No = 7,73 X 1019 cm-3

que e 7 vezes maior do que a do cristal de rubi e, uma vez que n; depende linearmente

da concentra<;ao, podemos concluir que a transferencia de energia por NDTWM em

alexandrita e muito menor do que em rubi para 5145 A.



5.5 '"'2. Outras Ordens de Difra~ao e indice Nao-Linear

Foi posslvel observar a difr~io de primeira ordem do feixe forte para intensidades

pr6ximas da satur~ao mas a intensidade desta ordem foi muito baixa e por isso nao

conseguimos detectar qualquer vari~ao de intensidade como fun~ao da dessintonia 0'.

Note que a observa~ao dessa ordem nessa amostra, com baixa intensidade, e consistente

com 0 fato de que a rede formada e menos espessa (Q = 21) do que no caso da amostra

de rubi (n;I6 e aproximadamente igual).

A parte imaginaria do indice de refr~ao nao-linear n; = 1,2 x 10-9 cm2 jW preve

por (5.5) uma se~aode choque do estado excitado igual a 1,2x 10-20 cm2, que e menor do

que 0 valor medido por Shand et al [52]de 1,7 x 10-20 cm2• Porem 0 erro experimental

na determin~ao de Ue e cerca de 50%, comopode ser visto pelas barras verticais na figura

5.9, 0 que nos leva a concluir que nossos resultados preveem Ue de acordo com 0 que foi

observado por eles. AMmdisso nota-se que Ue ~ Ug 0 que explica porque nao conseguimos

observar vari~ao do coeficiente de abso~ao com a intensidade.

Atraves do diagrama de nlveis (figura 5.1) e tamoom da figura 5.9 ve-se que a

contribui~io dos nlveis 2T1 + 2T2 (~ 18000cm-1 acima de 2E) cancela aquela do estado

fundamental na equa~ao (5.6a) e que, portanto, as contribui~oes dos nlveis situados mais

acima e que sao importantes. Nio encontramos na literatura valores da s~ao de choque

do estado excitado para energias acima de 25.000 em-1 e por isso nao podemos estimar

a contribui~io da banda de transferencia de carga para n;. Contudo com Ue = 1,0 X

10-19 cm2 e supondo 'Y;e ~ 2500 cm-1 para a transi~ao entre 0 estado excitado e 0 nlvel

2T1 situado 25000 cm-1 acima do 2E obtem-se n; ~ 1 X 10-8 cm2jW. E posslvel que a

contribui~ao deste nlvel e ados imediatamente superiores sejam suficientes para explicar 0

nosso valor experimental de n;. Note que n~I6jNo>", que s6 depende das s~oes de choque,



e quase umaordem de grandeza menor na alexandrita do que no rubi. Por outro lado,

em nossa amostra este fator e igual a 0,81 x 10- 20cm2 em concorda.nciacom 0 valor que

se obtem com os dados da referencia [5)], que e 0,86 x 10-20 cm2 em 4880 1. Tudo isto

pode ser um indicativo de que a banda "e transferencia de carga nao e importante para a

polarizabilidade do estado excitado 2E em centros de simetria de inversao.

Na tabela 5.3 agrupamos os nossos resultados experimentais em alexandrita e que

foram discutidos acima.

Tabela 5.3. Valores experimentais em alexandrita para

>. = 5145 1 e com polariza~ao Ella.

L(cm) No(cm-S) QI1(cm-1)

0,25 7,73x101o 1,16

Tdms)

32

16(kWjcm2) n~(cm2jW) r

0,79 4,Ox10-8 0,03

o aluminato de gadoUneofaz parte de um grupo de compostos do tipo TMOs, onde

T e um terra rara e M um metal de transi~ao. Tais compostos sao iso-estruturais, sua

celula unitaria e ortorrombica e pertencem ao grupo espacial D~~-Pbnm. Quatro pseudo-

celulas do tipo perovskita-distorcida estao no interior da celula ortorrombica [60, 61].

No aluminato de gadoUneo 0 desvio de uma estrutura perovskita ideal (dibica) e muito

pequeno e se pode construir uma pseudo-celula com dimensOes3,731 x 3,731 x 3,7341 e

um angulo de 90,60 [46]. Podemos visualizar esta pseudo-celulacomoum cubo ligeiramente

distorcido, onde 8 Gd3+ estao nos vertices e 6 02- estao nos centros das faces, e 0 A13+



no centro do cubo. Quando 0 CrH e inserido como dopante, ele ocupa os sitios do A13+

devido aos seus raios ionicos serem pr6ximos. Entao 0 Cr3+ esta. num sitio de simetria

octaedrica, formada pelos seis oxigenios, com ligeira distor~a.o. Essa distorc;a.o,por sua

vez, tem-se mostrado menor do que a ocorrida no rubi (62),0 que explica 0 maior tempo

de vida do nlvel ~E conforme veremos adiante.

A potencialidade do aluminato de gadollneo como material hospedeiro para meio laser

foi verificada ha cerca de vinte anos, mas a grande dificuldade de se obter cristais com boa

lluaJid~de optica, devida ~ presenc;a de defehos d.urante a fabricac;a.odesses cristais [48],e

tambem 0 surgimento de materiais mais promissores tais como: 0 laser de alexandrita [44]

em 1976 e 0 de titanio e safira [63] em 1982, desviaram a aten~ao dos pesquisadores para

esses -novoscompostos. Contudo, novas tecnicas de crescimento tem sido desenvolvidas e

recentemente Merkle et al [64] investigaram as propriedades do Tj3+ em EuAIOs e GdAIOs

que, segundo eles, obtiveram cristais de boa qualidade e sugeriram a possibilidade de a~ao

laser no GdAIOs:Tis+ .

Por outro lado, grande parte das pesquisas experimentais no IFQSC/USP tem sido

direcionadas no GdAIOs:CrS+ por causa da facilidade da obten~ao desses cristais com boa

qualidade 6ptica, crescidos pelo Dr. J.P. Andreeta [65] e pelo Prof. H. Scheel [66]. Algumas

dessas pesquisas revelam a interac;ao entre pares de cromo [62], um forte acoplamento

entre os GdS+ mais pr6ximos e 0 CrS+ [67] e a transferencia cooperativa de energia com a

absor~ao de um f6ton entre 0 Crs+ eo GdS+ [68]. Tambem observou-se absor~ao de dois

f6tons em GdAIOs puro [69], conjugac;aode fase por mistura degenerada de quatro ondas

no GdAIOs :CrS+ [70] e mediu-se pela primeira vez a parte real do fndice nao-linear [70].

Descreveremos a seguir 0 que acreditamos ser a primeira observac;aode: transferencia

de energia por NDTWM no GdAIOs:CrS+ e tambem difrac;aode primeira ordem [36].



5.6 • 1. CUl'Vag d@Ga.nho ~ de gaiura~ao

A amostra utilizada tinha a forma de uma pastilha retangular com as faces maiores

paralelas entre si e perpendicular ao eixo c. Os eixos a e b nao foram determinados.

Contudo, nossos espectros de absor~ao polarizados nao indicaram diferen~as significativas

entre variilll polariza~6es dif@r@ntes,quando alu!l se propagou ao longo do ~ixo t. 0 mesmo

fato foi observado por Basso [62]numa amostra orientada. Portanto consideraremos apenas

que usamos luz polarizada perpendicular ao eixo c. 0 comprimento da amostra foi de 0,14

cm e 0 coeficiente de absorc;ao 4,2 cm-1. A dopagem de cromo foi de 1% nominal.

Na figura 5.11 esta mostrada a curva de ganho r1 (0') em func;a.oda dessintonia 0' em

5145 A para I: (0) = 0,1 kW jcm2
• Os quadrados sao os nossos resultados experimentais

e a linha solida e 0 melhor ajuste de nosso modelo teorico com n~ = 16 x 10-8 cm2 jW,

r = 0,08 e T~ = 11,2 InS. Uma diferenc;a marcante entre 0 GdAI03 :Cr3+ e os outros dois

cristais (rubi e alexandrita) foi detectada quando aumentamos a intensidade do feixe forte:

as curvas de ganho r1 experimentais foram muito bem ajustadas com 0 mesmo valor de

n~ mas diferentes valores de r, indicando uma dependencia da parte imaginaria n~ com a

intensidade [36]. Esta variac;ao de r e mostrada na figura 5.12 (quadrados) e a linha solid a

sera discutdia na sec;ao 5.6-4. 0 decrescimo de r e surpreendente e inexplicavel a. luz do

modelo de tres nfveis (veja eq. (5.5)). Adiaremos a discussao deste fato ate a se~ao 5.6-4.
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Figura 5.11. Ganho em fun~ao da dessintonia no GdAl03 : Cr3+ .

I: (0) = 0, 1kW/cm2 T; = 11,2ms n~ = 16 x 10-8cm2/W r = 0,08
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Figura 5.12. Mudan~a de r com a intensidade no GdAl03 : Cr3+ .



Na figura 5.13 mostramos a saturcu;8.0do ganho r2(O'). Note que os pontos

experimentais est8.0 em bom acordo com 0 previsto pel~BQ§R t~Qriae ,om ° YiJllor de
n~ que fora determinado na curva de r1 a intensidade de apenas O,lkW /cm2• Entao

a varia<;a.o de r se deve exclusivamente a mudan~a de n; com a intensidade pois r2 e

independente de n;. A intensidade de satura~ao e de 1,2 kW /cm2 eo tempo de deeaimento

e T1 = 12 ms. Um valor de 13,2 ± 0,5 ms foi observado por Olhm~ et al [46], 0 que

mostra um bom acordo eom 0 nosso resultado.

Com nossos valores de 16, T1 e cxg obtemos a se~ao de ehoque (1, = 2,68 X 10-20 em2

e a concentrac;ao de Cr+ No = 1,57 X 1020 cm-3• Nao encontramos na literatura valores

de (1g para 0 GdAIOs :CrS+ mas 0 nosso valor e eerca de duas vezes maior do que 0 obtido

em YAIOs :Crs+ [71]. Uma maneira de verifiearmos se 0 nosso (1(/ e eonfiavel e ea1cularmos

a poreentagem p de CrS+ atraves da expressao [47]:

onde n = 4 e 0 numero de IOnsAIS+ por eelula unitciria e V = 207,25 x 10- 2. emS [62, 68]

e 0 volume da eelula unitaria. Isto nos da p = 0,8 %, em pleno acordo com a concentr~ao

nominal de 1% do Crs+ .

A transferencia de energia maxima foi cerca de 100%. Mas fazendo-se uma

analise identica aquela entre rubi e alexandrita (se~ao 5.5-1) percebe-se que tambem no

GdAIOs :crS+ a transferencia de energia e menos eficiente do que no rubi, para 5145 A. 0

alto valor de n~observado na amostra de GdAIOs :CrS+ tambem se deve a alta coneentra~ao

de Crs+ , a qual e uma ordem de grandeza maior do que na amostra de rubi.
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Figura 5.13. Satur~a.o do ganho r2 em GdAIOs : C,.s+ a temperatura ambiente.

16= 1,2kW/cm2 n~ = 16 x 10-8cm2/W



Nessa amostra foi posslvel observar os feixes difratados em primeira ordem com

intensidades It (0) bem abaixo da satur~ao. Isto e compreenslvel porque temos um alto

valor de n~ e a rede e ainda menos espessa do que aquela formada na alexandrita. 0 Q

e aproximadamente igual a 10. Este valor tem sido considerado como 'um limite inferior

para uma boa performance da teoria de ondas acopladas em grades espessas [24]. A

intensidad@ do f@ixefraco difratado em primeira. ordem foi muiio pequena mas a do feixe

forte difratado Ii em primeira ordem pode ser medida como fun~a.oda dessintonia. Na

figura 5.14 apresentamos 0 que definimos como ganho do feixe forte difratado r; (0'), em

analogia ao ganho r1(0'):

r+ (0') = In[l; (L,o')]
d I;(L,O)

lO,0
I

I D,
,0

I 0
I

I D
I

/0
I

D /
I

I

\
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\
\ \ ~= OJ '3S,o

\
\
\
\

-1
Dessintonio

Figura 5.14. Ganho da difrac;aode primeira ordem do feixe forte r; em func;aoda

dessintonia em GdA103 : Cr3+ com I: (0) = 0,2 kW/cm2• Veja esclarecimentos no texto.



com I: (L,0') a intensidade do feixe difratado em fun~8.0da dessintonia 0'. Os quadrados

representam os resultados experimentais para r:(0) = 0,2 kW /cm2• Uma solu~8.0anaHtica

a) 0 campo eIetrico At do feixe forte n8.0 muda ao longo do meio tanto em fase

b) A diferen~a de fase inicial entre os dois feixes que produzem a grade e nula.

c) 0 feixe difratado At se origina em z = 0.

todos os simbolos referem-se as defini~oesdo capItulo 4 e a dependencia de P em 0' esta.no

segundo termo de (5.9b), 0 qual omitimos por simplicidade. Com os valores experimentais

do n2 e demais grandezas obtivemos as duas curvas (s6lida e tracejada) desenhadas tambem

na figura 5.14. A diferen~a entre elas e apenas no valor de 90 do primeiro termo em (5.9b).

Para a curva s6lida 90 = 0,367° (9 = 1,46°) e para a tracejada 90 = 0,386° (9 = 1,54°). 0

indice de refra~ao '7 = 2 foi obtido na referenda [46].

Estes resultados revelam uma extrema dependencia da solu~a.onao no valor de 90 em

si mas sim com P(O'). Esta grandeza se origina das rases dos campos eo primeiro termo



~.exatamente ~ ~if~r~DyaeDtre ail GOffiponentea z dOBvetores de ond! (fip@ffi (4.33)) d;t.

primeira ordem difratada e da ordem zero, na aproxim~ao 00 « 1 e e igual a Q. Como

nossa expressao nao leva em conta a vari~ao de fase do feixe forte e muito provavel que

as diferen~as observadas na figura 5.14 sejam por causa disto. De maneira geral podemos

dizer que (5.9) preve de forma razoavel 0 comportamento experimental!

A dependeneia. ~~ntuada na fase dos feixes difratados em primeira oraem e um

comportamento esperado pois, como vimos na capitulo 3, apenas os feixes de ordem zero

satisfazem automaticamente a condi<;aode Bragg enquanto a primeira ordem de difr~ao

depende criticamente na diferen<;ade fase experimentada ao longo da grade espessa. Isto

esta claro em (5.9), pois se a grade estiver estacionaria (0' = 0) a intensidade da luz

difratada Ii e proporcional a.sen2 (P /2)/(P /2)2, lembre-se que r 1(0) = 0, e esta e a mesma

dependencia encontrada na gera<;aode harmonicos, eq. (3.4), 0 que revela a semelhan<;a

entre tais processos. Por outro lado a intensidade Ii sera maxima quando P /2 < < 1 ou

Q < < 1 que e a condi<;aode grade fina. Vemos assim que a condi<;aode grade fina (ou

nao) e 0 fator determinante para observa<;ao(ou nao) da primeira ordem de difra<;ao.

Concluimos que a difrac;ao em primeira ordem podera ser detectada em nossas

amostras de rubi e alexandrita reduzindo 0 angulo entre os feixes incidentes. Estudos

nessa dir~ao estao sendo conduzidos no momento em nosso grupo de 6ptica.

Nao encontramos na literatura espectros de absor<;ao do estado excitado 2E em

GdAIOs:Crs+, mas 0 valor de n~I6/NoA = 2,38 x 10~20 cm2 ecomparavel ao de rubi

(5,70 x 10-20 cm2) e tres vezes maior do que na alexandrita. Isto parece indicar que

tambem no GdAIOs:Cr3+ eo estado de transferencia de carga quem mais contribui para a



polarizabilidade do Dfvel2 E. Realizamosum experimento de modo a obter mais subsfdios

para tal conclusao. De fato 0 que fizemosfoi medir n~ em fun~a.odo comprimento de onda

dos feixes, por meio de NDTWM, ou seja, 0 espectro de n~. Uma experiencia identica

foi realizada recentemente por Adler e Lawandy em rubi [55]conforme relatamos na se~a.o

5.4.

A montagem experimental e a mesma que aquela descrita na se~a.o5.3 mas com

pequenas modifica~oes: 0 laser de argonia foi usado para bombear um laser de corante

- Innova CR-699/21 - operando com rodamina 6G na regiao de 560-620 nm e a salda

deste laser @ que foi usada para forma: a.gra.d~induzida na amostra. 0 comprimento de

onda foi medido com um "wavemeter" comercial - Burleigh - que opera atraves de um

interferometro de Michelson. Uma parte da luz do laser de corante foi desviada antes

da lente L/ (figura 5.5) por uma lamina de vidro e esta luz entra no "wavemeter" por

intermedio de uma fibra 6ptica.

A potencia do laser de corante ficou limitada pelo baixo rendimento na regiao do

vermelho, 0 pica de emissao da rodamina e em 570 nm, de modo que a minima potencia

obtida em 6150 A foi usada para todos os comprimentos de onda. Em cada comprimento de

onda medimos a potencia do feixe forte no lugar da amostra, para compensar as provaveis

diferen~as impostas pelos componentes 6pticos. Nosso interesse era medir a vari~ao de

n~(>.) e nao seu valor absoluto, por isso nao medimos 0 raio do feixe e sim estimamos

seu valor atraves das rel~oes de propag~ao de urn feixe gaussiano por uma lente [18]. A

amostra foi transladada de modo a compensar 0 deslocamento do foco da lente L/ com 0

comprimento de onda.

A frequencia da ramp a foi ajustada em cada comprimento de onda de modo que 0' = 1

em todas as medidas. A intensidade do feixe forte foi de 0,5 kWjcm2 e as intensidades

de satur~ao foram estimadas pela equac;ao (IlLS) atraves da medida do coeficiente de



abSOl'§Boe· comparando com 0 valor obtido em 5145 A. 0 experimento foi realizado a.
temperatura ambiente e os resultados SBomostrados na figura 5.15 para 0 GdAIOs:Crs+ .

Na figura 5.16 reproduzimos os resultados de Adler e Lawandy para 0 rubi [55]. 0 nosso

valor de n~ em 5720 A foi cerca de 40 x 10- 8 cm2/W e os dados estao normalizadO§ a eate

valor. 0 espectro de n~ revela 0 seguinte: M'J p~~cl ~+~c(~.G.

i) 0 sinal de n~ (positivo) e 0 mesmo dos dois lados da banda 4T2, cujo centro esta.

em 5550 A. Isto nao ocorre num sistema de dois n£veis,conforme discutimos no CapItulo

ii) 0 espectro e suave e largo, ou seja, nao ha. linhas estreitas e e praticamente

independente da temperatura (pelo menos no rub i).

A primeira observac,;aonos diz que 0 primeiro termo em (5.6a) e dominante. E para

que este termo seja positivo e precise que a diferenc,;ade energia vi - ve seja maior do

que a energia da radiac,;ao '" 20.000 cm-1, implicando n£veis com energia vi acima de

34.000 cm-1 ja que Ve = 13.750 cm-1• Uma rapida inspec,;aona figura 5.1 nos mostra

em torno de 37.000 cm- 1, alem da banda de transferencia de carga (CT). A contribuic,;ao

dos nlveis estreitos teria um espectro composto de linhas finas e alargadas por fonons,

sendo fortemente dependente da temperatura. Por outro lade, a contribuic,;aoda banda

4Tn, 23.000 cm-1 acima do 2E, nao e suficiente para explicar 0 valor de n; no rubi. :E
facHconduir que a banda CT e quem contribui efetivamente no rubi e, mesmo que nao

conhec,;amosa sec,;aode choque da transic,;ao2 E -+4T 1b e nem tenhamos feito medidas a.
baixa temperatura no GdAIOs :Crs+ , existe uma marcante semelhanc,;anos espectros de n~

desses dois cristais, aJem do fato de que os parametros do campo cristalino no GdAIOs:CrS+

[46]SaGmuito pr6ximos aos do rubi [72]. POl'isso nao hesitamos em afirmar de que a banda

CT tambem e a responsavel pelo n~ do GdAIOs:CrS+.
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Com osdadosdo rubi para a largura da banda CT e a posi~a.o da mesma, e os valores

de n~ e 16 experimentais estimamos a se~a.o de choque no centro da transi~a.o 2E -+ CT

como sendo 0,4 x 10-17 cm2 que e cerca de dUM vezes menor do que no rubi. Uma

consequencia desse nosso experimento e que em 6150 A n; e dez vezes menor do que em

5720 A, portanto n~ ~ 4 x 10- 8 cm2/W no GdAIOs :Crs+ e sera. ainda menor em 6300

A. A mesma rela~a.o ocorre no rubi (compare as figuras 5.15 e 5.16) ~ isto mostra que

houve um equfvoco quanto a, atribui~a.o dOBvaloreB de n~medidos anteriormente por urn

metodo interferometrico [70] como sendo em 6328 A. No referido experimento a amostra

foi colocada num dos br~os de um interferometro de Michelson, sintonizado na frequencia

de um laser de He-Ne e um laser de argonio com alta potencia era focalizado na amostra

para modificar 0 indice de refra.<;ao da mesma, atraves da parte nao-linear. A mudanc;a

de fndice provoca 0 corrimento das franjas de interferencia e a varia.<;ao de fase observada

e proporcional a n~IL/A. Aqui 0 comprimento de onda e do laser de He-Ne mas quem

mudou 0 indice foi 0 laser de argonio. Portanto, de fato, os resultados sao para A = 5145 A
e nao A = 6328 A. As amostras de rubi e GdAIOs :Cr3+ sao as mesmas que nos usamos em

nosso trabalho e os valores de n~ medidos por tal metodo foram [70]: 1,3 x 10-8 cm2/W

para 0 rubi e 18,6 x 10- 8 cm2/W para 0 GdAIOs :Crs+ , revelando um bom acordo com as

nossas medidas de NDTWM.

5.6-4. Parte Imaginaria n; e Absor~ao do Estado Excitado

Mostramos na sec;ao 5.6-1 que a razao r variou com a intensidadee que esta varia.<;ao

esta. associada a. parte imaginaria n~. Deixemos isto de lado por enquanto e vamos analisar

o valor de r = ro em 1:(0) ~ o. Com ro = 0,1 tem-sen~ -..:.1,6 x 10-8 cm2/W mas isto

implica em Ue < 0, 0 que nao e possfvel. Uma possibilidade para esta discrepancia seria

a necessidade de incluir no modelo teorico contribuic;oes da susceptibilidade de terceira



ordem X(S) -que naoenvolvem saturac;ao da abs()r~i.oporum f6ton. Ou seja, contribui<;oes

dos outros nlveis presentes no sistema, nao-ressonantes com a frequencia do laser, como
,

por exemplo a contribui~ao da banda de transferencia de carga. E certo que 0 sistema de

tres niveis e uma aproxim~ao mas os resultados para 0 rubi e alexandrita estao em bom

acordo com 0 mod~lo d~ tr~ nfveis e mesmo a parte real de n~, bem como a curva de

satur~ao de f2(O'), no GdAIOs:CrS+ indicam que 0 modelo e bem razoavel. Por isso,

e tamoom com base em algumas observa~oesexperimentais que iremos discutir adiante,

Antes porem e preciso observar que 0 erro cometido na determin~ao de r pode ser

da ordem de 50% pois se trata de um parametro determinado pelo ajuste de pontos

experimentais atraves de um logaritimo, f1 (n'), e possui um valor muito pequeno. Por

exemplo: numa medida anterior de r com I: (0) = 0,1 kW/em2 obtivemos 0,13 [36Je noutra

0,08. De qualquer modo a vari~ao de r eom a intensidade foi observada sistematicamente

no GdAIOs:Crs+ , enquanto nada foi deteetado nos outros dois eompostos. Vma estimativa

para ro pode ser feita atraves de (5.5) e (5.6a), eonsiderando apenas a contribuic;a.oda

banda CT para n~, que e:

com !::1CT definido em (5.6b) e considerado muito maior do que um para a transic;a.o2E

-+ CT. Com 0 valor estimado para O'~o~ no GdAIOs:Crs+ e com !::1CT igual ao do rubi

deveriamos esperar ro ~ 0,1 (1 - O',:!O'g). Portanto 0 valor de 0,1 implica que O'e e muito·

menor do que 0'g e, adimitindo um erro de 50%, no maximo 0'e sera metade de 0'g'

excitado no GdAIOs:Crs+ numa outra amostra, com 0,3% de CrS+ (No = 5,61 x 1019

em-S
), em quatro linhas do laser de argonio e em varias linhas do laser de corante. A
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(0,8%) extraviou-se! Os resultados estao nas figuras 5.17 - 18. A regiao de 5200- 5600 A
, , I 1 I I 'd I ). (1 )e macessive com nossos asers mas e eVI ente que eXlsteurn maxImo pe 0 menos em ae

comportamento da figura 5.9b para a alexandrita, porem com a parte p~ntilhada naquela

figura representando a absor~ao do estado excitado 2 E.

excitado e aproxirnadamente urn fator de 2 maior do que a do estado fundamental nas

quatro linhas do laser de argonio e cerca de 1,5 na regiao 5600 - 6100 A. A prindpio

essas constata~oes indicariam que no modelo de tres nfveis 0 ro seria negativo em toda

a regiao estudada, incluindo A = 5145 A, e isto nao e 0 que observamos (ro > 0).

SerfaIDOSimediatamente tent ados a afirmar que 0 modelo nao parece adequado no caso do

GdAIOs:Crs+. Porem nao nos esque~amosde que nossa determin~ao de Ue e feita com

No GdAIOs:Cr3+ observou-se a inter~ao entre pares de fons Crs+ a 77 K, atraves

do espectro de emissao, em concentr~oes de 0,1% [46]. Essa emissao foi observada em

7355 A. Basso [62]estudou os espectros de excita~ao, emissao e absorc;aodos pares no

GdAIOs:Crs+ em baixas temperaturas e verificou a absorc;aopelos pares em tomo de

3600A (27285cm-1). Diante dessas obse~oes resolvemosfazer um espectro de emissao

na regiao das linhas R nessa nova amostra de 0,3% a temperatura ambiente. Isto esta
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transi~oes. 0 aparecimento da transi~ao 2 T 1 ....-+<4 A2 em 14.225 em- 1 se deve a popul~ao

termica do nfvel 2 T1 a partir do nfvel 2 E. Esta emissao nao e detectada em haixas

temperaturas pois ja a 77 K a popul~ao do 2 TIe menor cerca de 1000 vezes.

A identifica~aoda emissao em 13.575 cm-1 (7366 A) como sendo devida aos pares de

Cr3+ e refor~ada quando comparamos nosso espectro com 0 que fora obtido por Duarte

[68]numa outra amostra com 0,2% nominal. Na nossa amostra (0,3 %) a intensidade

relativa dos picos entre a emissao do 2 E e dos pares e de 2,8 e entre 2E e 2TIe de 4,4.

No espectro de Duarte (veja pag. 91 de [68])esses numeros sao respectivamente : 5,4 e

2,7. Portanto, com um aumento na concentra~aode 1,5vezes a intensidade da emissao dos

pares aumentou de 1,93 enquanto a emissao do 2T1 diminuiu de 0,61. Isto esta de acordo

com 0 aumento esperado de 2,25 na emissao dos pares, uma vez que a intensidade desta

emissao depende do quadrado da concentra~ao. Conclui-se daqui que: com 0 aumento

da concentra~ao de Cr3+ a inter~ao entre os pares e muito efetiva, chegando a inibir a

emissao do nlvel 2T1•

Vma outra observa~aoexperimental no GdAI03:Cr3+ completa a base do mecanismo

que iremos propor adiante. Duarte verificou a ocorrencia de "Transferencia de Energia

Cooperativa e Absor~ao de um F6ton" (TECAF) entre um Ion Cr3+ no estado excitado

2E e um ion Gd3+ no estado fundamental 887/2 [68]. 0 TECAF foi proposto por Altarelli

e Dexter [75] em 1970. 0 coeficiente de absor~ao aT E para este processo pode ser escrito

como [73-75]:

onde GTE depende do tipo de intera~ao entre os ions A e B (dipolar, quadripolar, etc) , Nj

e a concentr~ao do j-esimo ion, O"jo e a se~aode choque integrada na frequencia, gj(v")

e a forma de linha normalizada para a transi~ao do j-esimo ion e os super-escritos em



e ab denotam a emissao e absor~ao, respectivamente. Este processo pode ser 10' - 105

vezes mais eficiente do que 0 processo de absorc;ao de dois fotons quando 0 Ion B e olhado

sozinho [75].

Considerando 0 produto PB = NBU~bo = 7rNBut;)"YB /2 (Cap. 3 da ref. [58]),com "YB

a largura de linha e u~o) a se<;a.ode choque no centro da linha da trci.nsi<;aoocorrida em B,

ve-se que no gadoHneo: NB ~ 1022 cm-S, u1°) ~ 10-22 cm2 e "YB ~ 10 cm-1 [69]0 que

da PGd ~ 20 cm-2• Note que 0 gadoHneoe um constituinte da rede e que 0 coeficiente de

absor<;aodo Gds+ e da mesma ordem do Crs+ (,...,1 em-I), como pode ser visto na figura

5.4 no destaque pontilhado. Se, por outro lado, 0 ion B for um CrS+ no estado excitado

2E, a troca de energia com a absor<;a.ode um f6ton (,...,20.000 cm- 1) levaria este Ion para a

regiao de energia em 47.000 cm-1 (213 nm) que e a regiao da banda CT (veja figura 5.4).

Como a se<;a.ode choque para a transi<;ao2 E -+ CT e cerca de 10- 18 cm2, a largura de

linha e "YeT ~ 10S cm-1 e No ~ 1020 cm-s, tem-se neste caso Per ~ 105 80 (1 + 80)-1

cm-2• Ve-se que este processo pode ser muito mais eficiente do que 0 primeiro que fora

observado por Duarte [68],mesmo a intensidades baixas.

Nossa proposta e que este tipo de transferencia esta ocorrendo, ou seJa, TECAF

entre pares de Crs+ (A e B) no estado excitado e que ap6s a transferencia 0 ion A vai

para 0 estado fundamental, enquanto 0 B vai para a banda CT de onde ele decai nao-

"radiativamente de volta para 0 2 E e daf ele emite. 0 esquema desse processo e ilustrado

na figura 5.20. Tal processo explica porque observamos varia<;a.ode r com a intensidade e

tambem a forma e a posi<;aodo pico da absor<;aodo estado excitado, conforme figura 5.17.

Vejamos:
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1) A forma de linha da transic;ao em B e a forma de linha da absorc;ao do estado

excitado para a banda CT e por isso e muito mais larga do que a forma de linha da

emissao do nivel 2E. Devida a. grande separac;ao em energia entre 2E e CT, na regiao de

superposic;ao da emissao 2E -.. A2 com a absorc;ao 2E -. CT a forma de linha g':Jb(V' +v)

e praticamente constante (g~m (z/) "'"' o(v' - ve)) e podemos aproxima-Ia por g':Jb(Ve + v),

onde Ve e a energia do nlvel 2E. E a equac;ao (5.11) se escreve:

( ) "'"'C N2 em ab ab ( + )aTE v - TE AUAOUBogB Ve V

= CT E N~ U~~ U':Jbo[1+ 4(vo - V)2 /'fcT ]-1



com Vo = VCT - 2ve• Pelo espectro de absor<;ao do estado excitado (figura 5.17)

tern-se ICT ~ 3000 cm-1 e supondo urn maximo em 5550 A (0 pico da banda 4T2),

eorrespondendo a Vo ~ 18.000 em-1, a energia da banda VCT seria de 45.500 em-1• Isto

eorresponde a observac;ao da absorc;ao do est ado fundamental para a banda CT em 220

nm no GdAIOs :Cr3+ e esta em perfeito acordo eom 0 espeetro da figura 5.4. Com estes

valores de VCT e 'YCT e 0 valor de n~ em 5145 1, obtem-se uma sec;a.o~e ehoque u~l)~

0,33 x 10-11 cm2 que e tres vezes menor do que no rubi.

2) Por (5.12) verifiea-se que a sec;ao de choque UT E (v) para este proeesso e func;ao da

intensidade e da concentratao de Crs+ No:

( ) = aTE (v) _ N So F(v)
UTE V - N - 0 S

A 1+ 0

" "[ _F(_v)N_o _ ]n2 = n20 1- ( /) 1ug 1- Ue Ug 16

onde n~o e a parte imagimiria na ausencia do processo TECAF. Portanto, em primeira

Nosso ae experimental seria composto da contribuic;a.o normal de urn Ion isolado, Noue,

mais a contribuic;a.o CtTE = N; F(v). Com 0 valor medido de ae = 3,02 cm-1 em 5145 A



e considerando Ue = 0,2 urn obtem-se F(II) = 8,64 X 10-40 cmo. Quando substituimos os

demais valores experimentais em (5.14), para 0 caso da amostra com 0,8%, obtemos:

(5.15)

e para mant~r eo~r~neia com (1).10) usamos ro = 0,08 e tr~amos a linha s6lida na figura

5.12. 0 bom acordo entre os valores de r experimentais e a curva (5.15) parece-nos um

forte indicativo de que 0 TECAF entre pares de Cr3+ no estado excitado e a causa da

vari~ao da parte imaginaria do fndice de refra~ao nao-linear.

Na tabela 5,4 fazemos um resumo dos valores experimentais para 0 GdAI03 :Cr3+ it

temperatura ambiente, no comprimento de onda 5145 A e com polarizac;ao perpendicular

ao eixo c.

Tabela 5,4. Valores experimentais em GdAI03 :Cr3+ para

>. = 5145 A e com polarizac;ao E i. c.

No(cm-3)

1,57xl020

u~~ (cm2
)

3,3xlO-18



6. BI-ESTABILIDADE OPTICA EM FILMES
DE ZrO, E INCONEL

6.1. INTRODUCAO

Neste Capitulo iremos descrever em linhas gerais 0 fenomeno da bi-estabilidade

6ptica (BO) e em particular trataremos os chamados sistemas passivos puramente 6pticos

(SPPO). Por sistema passive entende-se meio sem inversao de populasao ou meio sem exibir

ganho. Nosso prop6sito e discutir 0 efeito produzido quando uma cavidade Fabry-Perot

(FP) e composta de espelhos que, por si s6, podem introduzir propriedades nao-lineares e

gerar bi-estabilidade 6ptica. Isto foi observado por nos quando nosso interesse era observar

a BO no GdAIOs :Crs+. 0 aluminato de gadolineo dopado com cromo apresentava-se como

urn grande promissor para a observac;ao de BO, em vista do alto indice de refrac;ao nao-

linear n~ relativo ao rubi, onde a bi-estabilidade optica fora observada [54]. Entretanto

nao conseguimos observar BO no GdAIOs :Cr3+ e no final desse capitulo discutiremos as

possiveis causas que concorreram para isto.

Apresentaremos alguns resultados experimentais de BO em filmes de Zr02 e inconel

(liga de niquel, cromo e ferro). Esses resultados sao apenas qualitativos porque, como

dissemos acima, nosso objetivo era identificar um filme que nao apresentasse propriedades

nao-lineares para que pudessemos utiliza-Io na confecc;ao dos espelhos da cavidade FP que

seria empregada na observac;ao da BO no GdAIOs:Cr3+. Por outro lade, as propriedades

nao-lineares de filmes dieIetricos, tais como 0 Zr02, ainda sao pouco conhecidas e so

recentemente e que tem-se discutido teoricamente a possibilidade dos filmes apresentarem

BO [76] e observou-se a bi-estabilidade optica em filmes de Ti02 [77], quase ao mesmo

tempo em que nos verificamos 0 efeito no Zr02 [78].



.. 6.2.·0 .QUE E. BI ..ESTABILIDADE 6PTICA!

Um sistema e denominado opticamente bi-estavel se ele apresenta dois estados de

salda I. para um unico valor da intensidade de entrada Ii eJIlalguma regiao dos valores de

entrada. Por exemplo urn sistema represent ado pela curva I. x Ii na figura 6.1 e bi-estavel

entre Id e Iu• Tal sistema e nao-linear, pois a intensidade de salda I. nao e igual a uma

constante vezes a intensidade de entrada Ii' Para que um sistema apresente

./

Iu-

bi-estabilidade 6ptica nio basta que 0 mesmo seja nio-linear e preciso tambem que

exista algum mecanismo de realiment~ao. De uma maneira geral os sistemas bi-estaveis



onde T(I,) e a transmissao do sistema, a qual e fun~ao da propria intensidade de saida,

configurando uma realimenta<;ao.

Os sistemas opticamente bi-estei.veisS8.0classificados de duas formas: intrinsicos ou

hIbridos. Num sistema intrinsico (ou puramente optico (SPO)) a realiment~ao surge

atraves da inter~8.0 da luz com a materia. Um exemplo e uma cavidade FP contendo

urn meio Kerr onde a dependencia da transmissao do FP com a intensidade I, se deve it

mudan~a da fase (sintonia) do FP, ocasionada pelo fndice nao-linear. Jei.num sistema

hibrido, norrnalmente a realimentac;ao e gerada por intermedio de um sinal eletrico

(originado por urn detector que monitora a intensidade transmitida) que e aplicado em

algum mecanismo capaz de modificar a fase da cavidade. Tal mecanismo pode ser, por

exemplo, urn PZT acoplado a urn dos espelhos da cavidade [79J ou um cristal eletro-6ptico

no interior da cavidade [80J.

Os sistemas hibridos apresentam uma grande vantagem sobre os SPO 9ue e a

possibilidade da observac;aode bi-estabilidade 6ptica com intensidades muito baixas, ja

que 0 sinal eIetrico usado para excitar 0 mecanismo de realiment~ao pode ser amplificado

eletronicamente ao nivel requerido pelo tipo de mecanismo (PZT por exemplo).

6.3. MATERIAlS E MECANISMOS DE REALlMENTACAO EM

SISTEMAS PASSIVOS PURAMENTE OPTICOS (SPPO)

Diversos sistemas 6pticos que apresentam bi-estabilidade e outros efeitos relacionados

com esta ultima, tais como: ganho diferencial, chaveamento 6ptico, limitador, etc. tem

sido investigados na ultima decada.



s6dio {81].A grande importancia deste trahalho e que 0 mesmo revelou 0 carater dispersivo

da bi-estabilidade, que ate entao era investigada com base em modelos de absor~ao

saturada. Neste ultimo caso, bi-estabilidade absorptiva, 0 mecanismo de realiment~ao

e obtido pelo branqueamento ("bleaching") do meio absorvedor, devido a alta intensidade

dentro da cavidade FP [82], e nenhuma mudanc;a de fase e envolvida. Contrario a. BO

dispersiva onde a realimentac;ao e devida a. mudanc;a de fase do FP por meio do indice

Kerr.

A segunda observac;ao de BO dispersiva em SPPO foi feita em rubi [54]. A sua

importancia esta no fato de que foi: a) 0 primeiro s6lido e b) 0 primeiro s6lido a. temperatura

ambiente a exibir bi-estabilidade 6ptica. Tambem observou-se pela primeira vez 0 que e

denominado de "overshoot" (ver fig. 6.1),0 qual ocorre quando a intensidade de entrada e

variada rapidamente com relac;aoao tempo de resposta do sistema nao-linear (FP + meio)

[17,83].

Os Hquidos CS2, nitrobenzeno e os cristais Hquidos foram os materiais seguintes a

apresentarem bi-estabilidade 6ptica intrfnsica em cavidades FP [83]. Como vimos no

CapItulo 2, nestes materiais 0 mecanismo nao-linear dominante e a reorientac;aomolecular

introduzida pela luz. Nos cristais Hquidos 0 aquecimento do material devido ao laser,

origina uma contribuic;ao adicional ao fndice nao-linear, mas de sinal contrario. Segundo

McCall [79],um sistema nao-linear com estas caracterfsticas pode exibir auto-oscil~oes e

isto foi observado em filmes de cristais Hquidospor Cheung et al [84].

o semicondutor GaAs foi 0 primeiro deste tipo de material em que observou-se bi-

estabilidade 6ptica e tambem auto-oscilac;aoem SPPO [85,86]. 0 mecanismo nao-linear foi

obtido usando-se uma frequencia de excitac;ao ligeiramente abaixo da banda de absor~ao

de excitons, 0 que produz uma mudan~a na polarizabilidade associada a ressonancia de

excitons e origina um fndice de refrac;aodependente da intensidade [85].



Todos os tipos de bi-estabilidade descritosacima sao baseados num meio nao-linear

dentro de uma cavidade Fabry-Perot e saa de carater dispersivo. Entretanto, nao e
necessaria a utiliza.c;a.ode uma cavidade aptica para observar BO. Kaplan [87] propOs

a possibilidade de ter-se BO utilizando-se um meio nao-linear e dois feixes incidentes

contra-propagando-se no meio. 0 mecanismo de realimenta.c;aoe originado da intera~ao

mutua entre os feixes, atraves de auto-focalizac;ao(ou auto-desfocaliza~aa) dos mesmos,

quando atravessam 0 meio nao-linear. Isto foi observado pela primeira vez em vapor de

sadio onde 0 segundo feixe foi obtido atraves de um espelho [88J. Mais tarde Tai et al

[89Jobservaram pela primeira vez a BO sem espelho algum num meio dispersivo, 0 sadio,

seguindo a proposta inicial de Kaplan [87]. Tambem conseguiram observar bi-estabilidade

aptica num feixe conjugado fazendo-se incidir um feixe de prova ao sistema inicial.

A elimina.c;aoda cavidade optica apresenta principalmente duas grandes vantagens: a)

inexistencia de tempos de eleva~aoe decaimento, inerentes as cavidades; b) a possibilidade

de se usar fontes de luz com banda larga.

o numero de trabalhos na area de bi-estabilidade aptica de uma manerra geral

(intrfnsica ou hfbrida) e muito extenso e nos nos limitaremos aos exemplos citados acima.

Uma visao geral sobre 0 assunto pode ser obtida no livro de H.M. Gibbs [17].

Vamos considerar 0 caso mais geral de uma cavidade Fabry-Perot formada por espelhos

absorvedores e com urn meio nao-linear de comprimento L (fndice n e coeficiente de



absor~ao a) em seu interior. Na figura 6.2. esta esquematizada este tipo de cavidade.

o espelho de entrada e caracterizado por sua transmissao T e refiexoes R (externa)

e R' (interna) que saD diferentes no caso de espelho absorvedor [16]. 0 espelho de

saida caracteriza-se por sua transmissao TM e refiexao interna RM• Denotando por T a

transmissao da cavidade, Ra reflexao, A a absor<;aototal do sistema e usando 0 tratamento

para interferencia de multi-ondas [16]chega-se as seguintes expressoes [90J:



T,R

1·l.

'"
"',ex

onde hi represent a a mudanc;a de fase introduzida por cada espelho durante transmissao

(T) ou reflexao (R, R' e RM). A absorc;ao total do sistema A e obtida pela conservac;ao de

energia R +T + A = 1. A "finess" (fator de qualidade) da cavidade F e dada pela relac;ao:

F = 1rn/2

e as equac;oes (6.2) mostram claramente que 0 fator de qualidade e seriamente diminui'do

a medida que a absorc;ao do meio aumenta. Estas expressoes (6.2) tornam-se simples no

caso de espelhos nao absorvedores. Nesta situac;ao tem-se: 4> = 1r e R' = Reo tratamento



A optimiz~ao de uma cavidade descrita por (6.2) e uma tarefa complexa em vista

do numero de parametros envolvidos. Entretanto, pode-se formar etalons bi-estaveis com

otimo contraste, operando em baixas intensidades, utilizando-se meios sensfveis a mudan~a

de temperatura, mesmo com pobre fator de qualidade [90]. Nestes sistemas 0 parametro

import ante nao e a transmissao da cavidade T e sim a absor~ao A. Aqui a fase da cavidade

?j; e fun~ao da mudan~a de temperatura, a qual pode mudar 0 comprimento da cavidade

(atraves do coeficiente de expansao linear do meio) ou 0 fndice de refra~ao n (atraves do

coeficiente termo-optico) ou ambos. Portanto a absor~ao A e fun~ao da intensidade atraves

da intensidade absorvida fA pela cavidade ou:

o que caracteriza uma realimentac;ao. Este tipo de bi-estabilidade e denominado de termo-

optica e agora passaremos a discutir a observa~ao desta BO no Zr02 e inconel.

E uma pratica comum utilizarmos espelhos onde na maioria das vezes 0 que nos

interessa e saber a refl.exao (ou transmissao) dos mesmos na regiao de comprimento de

onda em que iremos usa-Ios. Isto pode ser um tanto frustrante quando os espelhos forem

empregados em aplic~oes que necessitem de altas potencias, pois os materiais utilizados

na confec~ao dos espelhos podem apresentar propriedades nao-lineares tanto de origem

eletronica (pouco estudado) quanto de origem termica (caso mais comum). A situ~ao e

mais critica quando os espelhos saD empregados em experimentos interferometricos pois a

dilata~ao termica do substrato (normalmente em contato com um suporte) fara com que

o sistema sofra altera~oes.



Tal fato aconteceu conosco quando montamos uma cavidade FP com espelhos de Zr02

para observarmos a BO no GdAlOs :Cr3+. A cavidade foi do tipo confocal com raio igual

romboedrico de Fresnel (PR), pudessemos isolar 0 laser da luz que retorna da cavidade

FP. Na figura 6.3 esta 0 esquema da montagem experimental. A lente LJ serve para acoplar

os modos do FP e do laser. FD SaG foto-diodos e GO e 0 gerador de ondas que descrevemos

:~
I P

2]-)--



a) a interface do micro-computador transforma os sinais anal6gicos dos foto-diodos

em sinais digitais, os quais SaDcaptados pelo "software" e armazenados em variaveis do

programa. Essa leitura pode ser repetida tantas vezes se queira, com a finalidade de se

fazer uma media dos valores medidos em cada potencia do laser.

b) 0 "software" incrementa uma variavel inteira J (0 a 255) e uma rotina em

"assembler" transforma 0 valor dessa variavel num nfvel de tensao digital (0 a 5 V) que

esta disponivel num conector BNC da interface. Este sinal digital e amplificado pela

fonte chaveada do gerador de ondas GO a um nivel de tensao apropriado para excitar 0

modulador MO. 0 fator de amplifica<;ao e cerca de 300 e com aproximadamente 1500 V a

luz que sai de MO esta polarizada a 900 com relac;ao ao polarizador P.

c) no novo valor da intensidade incidente e feita uma nova leitura e 0 cicIo a-b se

repete ate 0 valor maximo de intensidade Ii desejada.

d) 0 retorno a. intensidade nula e feito segundo os passos a-b-c, mas decrescendo a

variavel J ate zero.

o tempo de aquisic;ao entre dois pontos pode ser control ado atraves de uma outra

variavel, a qual gera um atraso entre os incrementos (decrementos) da variavel J. 0

cicIo de aquisic;ao pode ser interrompido em qualquer ponto simplesmente pressionando-se

uma tecIa. E, uma vez interrompido, podera continuar do mesmo ponto tambem com 0

pressionamento de uma tecIa.

Na figura 6.4 mostramos a transmissao do sistema sem a presenc;a da cavidade FP.

Nessa figura e nas seguintes, Pent represent a a potencia do laser e nao a potencia efetiva

medida ap6s a lente LJ• Esta ultima e cerca de 60% de Pent. p.ai esta em unidades

arbitrarias. Nota-se que a transmissao do sistema e linear.
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presente. As setas indicam 0 sentido da varia<;ao da potencia de entrada. Abaixo de

250 mW a transmissao e-linear e por isso nao registramos esta. parte da curva. Ve-

se cIaramente os cicIos de histerese, caracterlsticos de multi-estabilidade optica (mais

de um cicIo). Tambem nota-se os "overshoot"·, tanto na subida quanto na descida dos
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Na figura 6.6a mostramos a bi-estabilidade optica observada com uma cavidade FP

plana. Os espelhos tambem SaD de Zr02' Na parte b 0 ciclo foi interrompido quando 0

sistema estava "ligado", mas numa potencia 0,7 W que e inferior a necessaria para liga-Io

(0,8 W) e 0 laser foi bloqueado por alguns segundos. Daf 0 laser foi desbloqueado mas a

cavidade permaneceu desligada porque a potencia nao e suficiente para liga-Io novamente.

Na figura 6.7 mostramos a potencia de saida em func;ao do tempo quando a potencia

de entrada foi repentinamente variada de 0,25 para 1We mantida neste valor. Nota-se um

carater oscilatorio da transmissao, que e indicativo da competic;ao entre dois mecanismos

nao-lineares com diferentes constantes de tempo e de sinais contrarios [79,93]. Acreditamos

que a maior contribuic;ao seja a de efeitos termicos pois nao observamos comportamento

nao-linear em filmes de T~ Os, os quais possuem coeficiente de extinc;ao 10- 6 que e dez

vezes menor do que 0 Zr02 [94].

o inconel e uma liga com uma composic;ao bcisica de 75% de nfquel, 15% de cromo

e 8% de ferro e possui um alto coeficiente de extinc;ao (- 1) [95]. Esse material e usado

principalmente na fabricac;ao de filtros opticos de banda larga para operac;ao na regiao do

visfvel do espectro de frequencia. Devido ao seu alto poder de absorc;ao, pudemos observar

bi-estabilidade termo-optica num filme de inconel depositado sobre um substrato de vidro

com 5mm de espessura. Neste caso 0 filtro foi usado como um etalon, onde 0 espelho de

entrada e 0 filme de inconel e 0 espelho de safda e a interface vidro-ar. 0 vidro e 0 meio

sensor de temperatura. 0 calor transferido do inconel para 0 vidro faz com que este ultimo

se dilate e tambem mude 0 seu indice de refrac;ao. A fase t/J do etalon pode ser escrita

como [90]:
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Figura 6.6. Transmissao de uma cavidade FP plana com espelhos de Zr02
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onde tPo e a fase inicial do etalon na ausencia de luz, I = n-1 (dnjdT) e 0 coeficiente

termo-6ptico do vidro (10-6), f3 e 0 coeficiente de expansao termica (10-5) e C e uma

constante que relaciona 0 aumento de temperatura do vidro com a potencia absorvida

pelo inconel P A e depende essencialmente da forma do etalon e da vizinhanc;a do sistema.

Na figura 6.8 mostramos a multi-estabilidade que nos observamos num filtro de inconel

com R = 0,21, R' = 0,05 e T = 0,38 em 5145 A. aS pontos SaDos resultados experimentais

e a curva s6lida nao representa qualquer ajuste teorico e e apenas uma ajuda visual para

identificac;ao dos ciclos de histerese. as ciclos SaD muito estreitos em consequencia do

baixo fat or de qualidade F ~ 0,3. Mas esses resultados revel am a viabilidade de se construir

etalons compactos com filmes em ambos os lados do vidro (inconel e T~ 0[,por exemplo) de

modo que se tenha alto fator de qualidade. Isto permitiria a observat;ao de bi-estabilidade

optica em baixas potencias e com maior definit;ao dos estados ligado e desligado.
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6.5. TENTATIVAS DE OBSERVAR BI-ESTABILIDADE OPTICA EM GdAIOa :CrH

observar BO no aluminato de gadoHneo dopado com cromo. A transmissao dos epelhos foi

de 12% em 5145 A, satisfazendo a condi~ao de optimiz~ao [91]:

para uma amostra de 0,1 cm de espessura e com coeficiente de absor<;ao a = 1,5 cm-1 em

5145 A. Urn dos espelhos foi colado num PZT e 0 conjunto foi fixado num suporte mecanico

orificio no tubo de zerodur. Com 0 cristal no interior do FP nao conseguimos opera<;ao

no modo fundamental da cavidade. A presen<;a de modos de ()rdem superior resultou num, \

Acreditamos que a principal causa e a deform~ao espacial dos· feixes no interior da

cavidade devida a auto-focaliz~ao e auto-modula<;ao de fase [20]. Pois, com os valores

experimentais do GdAIOs :CrS+ , a potencia critic a para auto-focaliza<;ao nessa amostra e



de apenas 3 mW (conforme a equa~ao (3.10b)). E a potencia mInima para observarmos bi-

estabilidade em nossa cavidade seria de 15 m W, correspondente a. uma intensidade minima

de 75 W/cm2 (ver eq. 13 da ref. 91).

Tentamos observar a bi-estabilidade transversal sem cavidade, tal como Tai et al

[89] observaram no sodio, mas a amostra era muito fina e apenas conseguimos verificar

a varia<;ao do diametro do feixe transmitido (um deles) em fun<;ao da intensidade. It

possivel que uma amostra com cerca de 1 em permita esse tipo de bi-estabilidade. Tambem

tentamos 0 tipo de auto-aprisionamento, onde 0 feixe auto-focalizado e transmitido atraves

de um "pinhole" e refletido por um espelho imediatamente ap6s esse "pinhole" [88].

Basicamente esta configura<;ao e identica a anterior e por isso os resultados foram os

mesmos, ou seja, nenhuma constata<;ao de BO.

A intensidade minima para se observar BO numa cavidade FP e inversamente

proporcional a n~/ Q [91] e a potencia crftica para auto-focaliza<;ao e inversamente

proporcional a n~, por isso e provavel que se possa observar BO no GdAI03 :Cr3+ na

regiao do vermelho (- 6200 A), pois terfamos aproximadamente 0 mesmo n~/Q de 5145 A

mas a potencia critica para auto-focaliza<;ao e pelo menos dez vezes maior por causa da

diminui<;ao do fndice n~, conforme vimos no CapItulo 5.



-7. CONCLUSOES

Neste trabalho tivemos a oportunidade de mostrar que 0 tratamento teorico de Zhou

et al [37Jsobre NDTWM, em sistemas absorvedores de dois niveis, esta incompleto. Ou

seja, 0 termo desprezado no calculo da susceptibilidade [38] e 0 que origina a razao r

entre as partes imaginaria e real do indice de refra~ao nao-linear n2• Demonstramos que

a presen~a deste termo e que explica 0 branqueamento ("bleaching") de um feixe sobre 0

outro, no caso degenerado (0' = 0), quer num sistema de dois ou tres niveis.

tais como DFWM e 0 metodo interferometrico (MI). Isto mostra uma grande vantagem

da NDTWM sobre as duas ultimas, ja que na DFWM so e possfvel determinar 0 modulo

de n2, enquanto no MI as dificuldades experimentais sao acentuadas e so a parte real n~ e

que pode ser detectada. Note que na NDTWM n~ e n~ sao determinados separadamente.



Pela primeira vez foi demonstrada a transferencia de energia por NDTWM em

alexandrita e tambem no GdAIOs:Cr3+. N6s verificamos que n;I6/No e 0 parametro

import ante para se fazer compara~ao entre os materiais, num determinado comprimento

de onda, e vimos que a eficiencia em 5145 A e maior no rubi, seguido do aluminato e por

ultimo vem a alexandrita. ~sto claramente desfaz a afirm~ao de Catunda [20] de que 0

GdAI03 :Cr3+ teria 0 n2 "mais alto de todos os cristais com Cr3+ para a linha 5145 A do

Ar". Seu engano foi devido a incorreta atribui~ao do parametro comparativo como sendo

n~/Oou'

Usando uma expressao para a parte real de n2, eq. (5.6a), e os valores experimentais

do espectro de absor~ao do estado excitado, verificamos que a contribui~ao da banda CT

- 0 alto valor de n~

- 0 espectro de n~

ao comprimento de onda do laser de He-Ne [70] quando de fato aqueles valores se referem

it 5145 A.



a) os resultados experimentais da parte imaginaria n~ estao em muito born acordo

com 0 que e previsto pel a equa~ao (5.5), no caso do rubi e da alexandritaj

b) a dependencia de r com a intensidade no GdAIOs :Cr3+ acontece atraves de n~j

c) no aluminato, 0 espectro de absor~ao do estado excitado previa um r negativo em

I = 0, 0 contrario do que fora observado.

d) observamos emissao dOBpares de cromo numa amostra de GdAIOs:Cr3+ com uma

concentra~ao muito menor do que a amostra utilizada na determin~ao de r,

Concluimos que 0 meeanismo TECAF entre pares de cromo no nivel 2E deve ser 0

responsavel pela mudan<;a de r no GdAI03 :Cr3+. Devemos enfatizar que os valores

de r previstos por tal mecanismo, eq. (5.15), se adaptam muito bem aos resultados

experimentais e que 0 nosso proposto TECAF seria muito rnais efetivo do que 0 observado

por Duarte [68] entre cromo e gadolfneo.

Quanto aos filmes deposit ados em espelhos ou filtros, verificamos que 0 Ta205 nao

apresenta eomportarnento nao-linear para intensidades de ate 5 kW /cm2. 0 Zr02, por sua

vez, e urn fUme que apresenta caracterfstica nao-linear correspondente a dois mecanismos

diferentes e de sinais contrarios. Devido ao alto poder de absor<;ao do ineonel, discutimos

a viabilidade da eonstruc;ao de um sistema bi-estavel compacto consistindo de urn etalon

de vidro com deposi<;ao de inconel e Ta205 em ambos os lados.

Por ultimo, relatarnos nosso insucesso em nao consegUlr observar BO em

GdAI03 :Cr3+ . Mas nossas tentativas de observa<;ao de BO transversal, embora frustradas,

revelam que a intera<;ao entre os feixes contra-propagantes e rnuito efetiva e de fato

observarnos a rnudan<;a do diarnetro do feixe quando a intensidade era variada. Fizernos

urn experimento idEmtico no rubi e nao conseguirnos detectar tal efeito. Isso esta coerente



com as observa~oes de Catunda [20]sobre os efeitos de auto-rnodul~8.o transversal de fase

nesses cristais. Se considerarrnos ainda que 0 TECAF provoca urn aurnento da absor~8.o

do GdAI03 :CrH , que em baixas intensidades e proportional ao quadrado da intensidade,

terernos urn conjunto de efeitos (transversal e TECAF) favoraveis a destruif;8.0 do contraste

ou do fator de qualidade de .urna cavidade FP, inviabilizando a opera~8.o bi-estavel.
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APENDICE I

CALCULO DA MATRIZ DENSIDADE

(
ap(n») 1__ = _-h'p(n) + p(n) p)

at rei 2

e a matriz deste operador e diagonal [39]. Seus elementos de matriz "Iii estao relacionados

as taxas de decaimento r a e r ab por:

api~) _ [.01 ((0) _ (0») i(")lt-k1.r) + ] -r (0)at - Z 2 Pab Pba e C.C. aPaa

a (1) 1[. . . ]r p(l) + ~ = _ in (p(O) _ p(O») e'(W2t- k:l.r) + in (p(1) _ p(l») e'(w It- k 1.r) + C.C.
a aa at 2 2 ab ba 1 ab ba

(IAa)



(r -iw )p(ll t ap~~) =! [in (p(o) _ p(O)) ei(w,t- ka·r) tin (p(l) _ pIll) e'(w It- k1.r) tc c]1
ab 0 lib at 2 :I 1111 bb 1 1111 bb • •

(lAb)

onde consideramos 0 fato de que na ausencia dos campos (AI = A2 = 0) 0 sistema se

encontra em equiHbrio com pi:J (00) = pi~l(00) = 0 e p~:l(00) = 1. Infinito (00) denota

(0) (0). = p-( 0) ei (w 1t - k 1 •r)
Pab = Pba ab

P( 0) = constanteaa (1.6a)

(I.6b)Pro) + pro) = 1
aa bb

onde i5~~) independe do tempo, as equa~oes (1.3) fornecem:

_(0) __ in1 (r -'0 )-1 ( (0) _ (oj)Pab - 2 ab t 1 Pbb Paa

De maneira similar, para achar as solu~oes na primeira ordem, substituimos (4.9) em

(1.4) e, lembrando que p~~) +p~~) = 0 (sistema fechado de dois nlveis), obtem-se 0 seguinte

sistema de equa~oes em B, C e D:



(I.8b)

2(r -i6 )D=-iO e-ikll'I'(p(O) -p(o))+i2n e-ik1·I'B
ab 2 2 bb aa 1

Note que este sistema e 0 mesmo obtido por Bloembergen e Shen (pag. A43 da ref.

[39]) mas em sua equac;ao (3.8) falta urn termo que e aquele contendo p~:) em (I.8a). Em

consequencia disto, sua soluc;ao para p~:2) (que equivale ao nosso D) nao esta completa.



Comparando (1.12) com (1.7a) vemos que 0 primeiro termo representa a susceptibili-

dade do sistema de dois nfveis, vista pelo campo A~, na ausencia do outro campo Al (01 =
0). 0 segundo termo est! relacionado a intera~ao entre os dois campos e e este que origina

a transferencia de energia entre ambos. A susceptibilidade X2 = X~ - iX~ e determinada

pel a rel~ao:

(1.15)

1011
2

x=----- 0; (1+ r2)

onde x~ = N IJlab 1
2

/ eJ/,02 (1 + r2
) e a parte real da susceptibilidade linear e consideramos

que !1 < < 01 , O2•

Note que nossa expressao para X~ difere daqueJa obtida por Pinard e Grynberg [38]

(ou Zhou et aJ [37]) peJa presenc;a do termo proporcional a r. E este termo que preve a

diminuic;ao da absorc;ao U2 quando as frequencias sao iguais (.6. = 0). A partir de (I.16)

obtem-se a expressao (4.11b) para 0 coeficiente de abson;;ao 0'2 ap6s as aproximac;oes



APENDICE II

, ,
INDICE KERR EM SISTEMAS DE DOIS NIVEIS

No sistema de dois niveis a susceptibilidade pode ser escrita como (ver pag. 153 da

ref. [33]):

(11.1)

onde ao e 0 coeficiente de absorc;aolinear (intensidade) no centro da linha e 6 = Wo - w e
a dessintonia com relac;aoa frequencia central woo A equac;ao (11.1) pode ser re-escrita na

Ix(I) = x(o) - x(o)-
Is

que, atraves de (11.1), separa-se em partes real n~ e imagimiria n~ (n2 = n~ + in~):

, cao 6T2n =-------
2 [1+ (6T2)2]wo 21s



" CQo 1n =-----.-
:l [1+ (6T:l):l]wo 216

(11.5b)

n~ X" (0)
r=- =---

n~ X' (0)
(11.6)

com a susceptibilidade linear X(o) = X(o)' - iX(o)". Essa escolha do sinal positivo para 0

termo complexo de n2 define 0 sinal de r atraves do sinal da parte real n~.



APENDICE III

A ,

SISTEMA DE TRES NIVEIS

Considere urn sistema de tres nfveis como 0 que esta esquematizado abaixo, onde Wp e

dng __ I \"l.l ..L . (\U T- 1) T- 1dt - 1, Q /\ pin. '\'d + i + ne 1

dne - 1
- = -n T + n·'"dt e 1 • I

Para bombeamento com intensidade constante I, Wp = (JgI/hw onde (Jg e a sec;ao de

choque de absorc;ao do estado fundamental e a soluc;ao no estado estaciomirio e:



(I I 1.4)

com 0t a se~ao de choque de emissao estimulada do nfvel intermediario e, como 0(1' depende

(111.5)

Outra situa<;ao interessante e quando "I > > T; 1, T; 1 e °0 = 0, a qual corresponde ao

bombearnento exclusivo do nfvel final e. Neste caso tern-se



(111.9)

Em ambos os casos a parte linear da mudan<;a de susceptibilidade (e 0 fndice n2)

onde f = ~ no sistema de dois nfveis e igual a 1 no ultimo caso. De modo semelhante, a



APENDICE IV

ORIGEM DOS TERMOS D;rn (E)

Na equa<;ao (4.23) usamos um supra-fndice zero em 8(0) (x, z, t) porque consideramos

amplitudes das ondas geradas SaDmuito menores do que as de ordem zero, essa contribui<;ao

pode ser obtida fazendo-se

8(x, z, t) = 8(0) (x, z, t) + tl8

n = n(o) + tlne e e

onde n~o) e a densidade de populac;ao que foi obtida em (4.26, 29). Substituindo estas

equac;oes em (4.23) chega-se a:

com <> representando a media temporal, E(o) 0 campo eletrico de ordem zero e tlE 0

campo de todas as outras ordens. Entao, ate a primeira ordem em tlE a equac;ao de onda



Os termos ate os coeficientes C's em (4.36) saa provenientes da parte entre chaves na

equ~i.o acima e os termos em D;m (E) saa originados da parte em colchetes. Quando

as intensidades de ordem zero (I: e I;) saa diferentes cada D;m e uma expressaa

relativamente grande incluindo algumas somas nos coeficientesC. Por outro lado, ~e

uma das intensidades for muito menor do que a outra os D;m (E) simplificam bastante e

sua contribui<;aamais importante s6 afeta os termos de ordem superio~ (p > 1). Isto e

devido ao fato de que nesta aproxim~aa (81 < < 80) os termos de ordem zero A~ e A~

naa se misturam comos de ordem superior porque estes ultimos saa muito menores. Sendo

D- (E) ~. 80 B A- i(m-p)A4>. l > 1
pm 1+8

0
p- m m f, ,




