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RESUMO

Desenvolvemos um modelo teérico para tratar a mistura de varias ondas em meios
absorvedores saturiveis, considerando a auto-difragdo de duas ondas incidentes numa grade
de populagdo, a qual é induzida no meio nao-linear. O modelo foi investigado através de
resultados experimentais observados em rubi (Al,05:Cr®+), alexandrita (BeAl, 0,:Cr®+)
e GdAlO;:Cr®*. Demonstramos, pela primeira vez, transferéncia de energia por mistura
nao degenerada de duas ondas (NDTWM) em alexandrita e GAdA10,:Cr®+ . Neste tltimo,
também observamos a difragio de primeira ordem do feixe forte e medimos a variagao de
sua intensidade com relagio a velocidade de deslocamento da grade. No GdAlOs:Cr3t,
medimos o espectro de absor¢io do estado excitado e o espectro da parte real do indice
de refragdo nido-linear em quatro linhas do laser de argdnio e na regiao de 560-620 nm de
um laser de corante operando com rodamina 6G. Os resultados indicam uma interagao
entre pares de cromo no estado excitado, seguida da absor¢ao de um féton, a qual

» - -~ - 3 . " . -
pode explicar a variagio da parte imagindria n, com a intensidade, conforme observado

experimentalmente.

Nés tentamos observar bi-estabilidade éptica em GdAlO;:Cr’* mas nio tivemos é&xito,
provavelmente por causa de efeitos transversais e também pelo aumento da absor¢io com
a intensidade. Por outro lado, observamos um regime multi-estdvel numa cavidade Fabry-
Perot vazia, onde o meio nio-linear é o material usado na fabricagdo dos espelhos, que no
caso foi o ZrO,. Também observamos comportamento multi-estivel em filtros de inconel,

causado pelo acoplamento termo-éptico entre o filtro e a radiagio 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. We have also made experimental
work on ruby (Al;0,:Cr’*), alexandrite (BeAl,O,:Cr®*) and GdAlO;:Cr®* in order to
compare with our theoretical model. We have demonstrated energy transfer by nearly
degenerated two wave mixing (NDTWM) in alexandrite and GdAlO;: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 GdAlO;:Cr®t. 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 GdA1O4:Cr®* but we were unsuccessful,
probably due to strong transverse effects and increasing absorption with the intensity.
However we observed multistable regime in empty Fabry-Perot cavities in which the mirrors

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

inconel filters were also observed.
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1. INTRODUCAO

éptica nao-linear envolve uma classe de interagtes entre radiagao éptica e matéria, na
qual a resposta do meio, manifestada pela polarizagao induzida pelos campos incidentes,
depende do produto das amplitudes desses campos. As interacdes mais familiares, tais
como a absorcao linear e a refragao, tém em comum a propriedade de que elas surgem de
polarizagoes oscilantes no mejo, as quais sio proporcionais & primeira ordem do campo
elétrico. Alguns dos processo épticos nao-lineares sao extensdes de processos épticos
lineares, por exemplo a absor¢do néo-linear e o indice de refracio nio-linear. Mas, de
modo geral, as interagbes nao-lineares entre campos 6pticos resultam em efeitos que diferem

qualitativamente daqueles originados na éptica linear.

Neste trabalho investigamos alguns efeitos épticos nio-lineares associados ao indice
de refragdo néo-linear n, (ou & susceptibilidade de terceira ordem) em cristais dopados
com cromo. Nosso maior interesse foi o cristal de GdA10;:Cr®t, aluminato de gadolineo
dopado com Cr®*, onde pretendiamos observar um provavel comportamento bi-estdvel em
cavidades Fabry-Perot (FP) contendo este material em seu interior. Entretanto, efeitos
nao-lineares originados nos filmes depositados para formar os espelhos da cavidade, criaram
dificuldades no desenvolvimento de uma cavidade isenta de nio-linearidade, condigio

necessaria para que pudéssemos isolar os efeitos oriundos do cristal.

Enquanto procurivamos sanar estas dificuldades, pesquisando diferentes filmes, vimos
a possibilidade de aplicar a técnica da mistura quase degenerada de duas ondas (NDTWM),
para observar a transferéncia de energia entre um feixe forte e outro fraco, na alexandrita
(BeAl; 04:Cr®*) e também no GdAlO;:Cr3* . Isto j4 havia sido feito no rubi (Al; O5:Cr3+)
e nés utilizamos este cristal como referéncia para verificacio do desempenho do nosso

sistema experimental. Nés fomos os primeiros a utilizar esta técnica nos dois materiais
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acima referidos [36]. Durante nossas observagoes constatamos que a maxima transferéncia
de energia, a qual é consequéncia da formacio de uma grade nio-estacionéria no meio, nio

ocorria numa diferenca de frequéncia constante (o contrario do que estava estabelecido no

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

do feixe mais intenso.

Uma outra importante observagdo no GdAlO;:Cr®* foi a dependéncia, com a
intensidade do feixe forte, da razdo r entre as partes imagindria e real do indice Kerr
n, [36]. Além disso verificamos a inexisténcia de uma teoria que considerasse os efeitos de
saturag'é,o em NDTWM. Esses efeitos haviam sido observados no rubi, mas foram tratados
empiricamente [30]. Tudo isso nos motivou a desenvolver um tratamento teérico para a
mistura de ondas em absorvedores saturdveis [25], a partir do qual a NDTWM é obtida
como um caso particular e considerada como a auto-difragio de ordem zero dos feixes que
induzem a grade de populagio no meio nio-linear. Quase ao mesmo tempo surgiram dois

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

acima, é um caso particular do nosso modelo.

Embora o nosso modelo descreva muito bem os efeitos de saturacio observados
experimentalmente, ele ndo prevé a dependéncia da razio r com a intensidade. Isto
instigou-nos a procurar outras explicagdes fora do modelo tedrico e sim pensando no sistema
fisico (0 GdAlO;:Cr®t) como responsével por tal dependéncia de r, uma vez que tanto no
rubi quanto na alexandrita tal efeito nio fora observado. No Capftulo 5 deste trabalho

proporemos e discutiremos o provivel mecanismo reponsével pela variacio de r observada
no GdAlO;:Cr3t.,

A apresentagao do nosso trabalho terd a seguinte distribui¢io:

- No Capitulo 2 procuramos introduzir os conceitos da 6ptica nao-linear, descrevendo
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o formalismo bésico para propagagio de ondas num meio nio-linear e discutindo alguns

mecanismos que originam efeitos 6pticos nio-lineares.

- No Capitulo 3 abordamos alguns processos épticos nao-lineares (ex. geragao de

harménicos) e fazemos uma breve introdugio do fenémeno da auto-difracio em redes

induzidas por lasers.

- No Capitulo 4 descrevemos a teoria da mistura nao-degenerada de duas ondas
segundo o modelo de dois niveis, que é 0 mesmo tratamento feito por Zhou et al [37)

mas nés incluimos um termo adicional, o qual origina a razao r, que foi desprezado por

eles. Apresentamos também o nosso modelo tedrico, ligeiramente modificado da concepgio

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

- No Capitulo 5 apresentamos e discutimos os resultados experimentais obtidos nos trés
cristais dopados com cromo. Além da NDTWM, mostramos absor¢ao do estado excitado

e o espectro do indice nao-linear (parte real) no GdAlO,:Cr+.

- No Capitulo 6 faremos um tratamento a respeito do fendmeno da bi-estabilidade
éptica, onde veremos a ocorréncia de multi-estabilidade éptica em filmes de ZrO, e Inconel,

mas nenhuma observagido de BO no GdAlO,:Cr3+.

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

aqui apresentado.



2. CONCEITOS DA OPTICA NAO-LINEAR

2.1. INTRODUCAO

O campo da éptica nio-linear tem se expandido muité nessas trés décadas desde
a invencio do laser em 1960 [1]. Embora efeitos nio-linedres devidos & campos elétricos
estiticos (efeito Kerr [2]) tenham sido observados j& em 1875 e, também, o préprio conceito
de dptica nao-linear seja mais antigo do que o laser (ex. teoria da absorcio de 2 fétons (3]),

as primeiras demonstracdes da resposta nio-linear da matéria, 3 uma onda éptica intensa,

s6 surgiram em 1961 [4,5].

A razao para isto é que a interagao da luz com a matéria se d4 através da polarizagao
induzida pelo campo incidente, o qual deve ser comparavel ao campo inter-atdémico que
atua num elétron (cerca de 3 x 10° V/cm) e como as fontes de luz, até entdo, produziam
campos pouco intensos (menor do que 10° V/cm) era de se esperar que a resposta do meio,

quando expressa numa série de poténcias do campo incidente:

P=¢[xNE+x®E? + x®E® + ] (1.1)

fosse adequadamente representada pelo primeiro termo desta expansao, isto é, fosse linear.
Nesta expressao €, é a permissividade do vicuo,P é a polarizacao e x(*) é a i-ésima ordem
da susceptibilidade atdmica. O primeiro termo descreve a conhecida propriedade da éptica

linear que é o indice de refragio.

J4 um pulso de laser com, por exemplo, 100 MW de poténcia de pico e focalizado num

didmetro de 100 um produz um campo elétrico E (no vécuo) de 3 x 10" V cm™?, obtido

pelas expressdes:



E=21,45 (é) (L2)

I= 2ce,,E'2 _F

2 W2 (1.3)

I é a intensidade média do pulso em Wm~2 , P € a poténcia de pico, n é o indice de refracio

linear, ¢ é a velocidade da luz no vicuo e w é o raio do feixe.

Entao, com o laser pode-se obter campos tio intensos quanto o campo inter-atémico,

© que torna os outros termos da polarizagio tio importantes quanto o primeiro.

O experimento de Franken et al [4] justamente confirmou a existéncia do segundo
termo (x(?)) pela observagio de radiagio ultra-violeta (UV) em 3471 A de um cristal de
quartzo iluminado pela luz de um laser de rubi operando em 6943 A, ou seja: geracao de
segundo harménico. J4 o trabalho de Kaiser e Garrett [5], que observaram a absorgio de

dois fétons, mostra o efeito oriundo do terceiro termo (x®)).

A partir destes trabalhos aumentou o interesse na pesquisa em 6ptica nao-linear,
inicialmente em meios cristalinos e mais recentemente em liquidos e gases. A preferéncia
por meios cristalinos devia-se principalmente ao fato de que x(?) é identicamente nulo num
meio centro-simétrico tais como: vapor atémico, liquidos e gases moleculares nio ativos

opticamente. Sendo assim, os efeitos ndo-lineares nesses iiltimos originam-se de x(®) , x8),

x(7, ete.

Outro fator importante que direcionou as pesquisas em cristais é que a bi-refringéncia
pode ser usada para fazer casamento das velocidades de fase entre as radiacdes incidente e
harménica, através da dispersiao do material [6]. Isto aumenta o comprimento de coeréncia,

possibilitando maior eficiéncia na conversio harménica. Entretanto, para que possam ser
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usados na geragdo de harménicos, os materiais precisam:

a) ter grande x(?);

b) apresentar alta bi-refringéncia;
c) ter boa qualidade 6ptica;

d) suportar altas intensidades;

e) ser transparentes s radiacoes incidente e gerada.

0 que, na pritica, apenas poucos cristais produzidos conseguiram satisfazer estas

exigéncias, sendo que a absor¢io no UV e no infra-vermelho (IR) sdo as maiores limitagoes.

Isto fez crescer o interesse em gases e liquidos que, apesar dos efeitos nao-lineares mais

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

1) podem ser preparados com boa qualidade éptica e em grandes dimensdes;
2) ndo sofrem danos irreversiveis em altas intensidades épticas;

3) apresentam boa transparéncia no UV e IR.

Outra caracteristica importante é que o poder da interacio nio-linear (x®)) pode sér
aumentado enormemente se a radiagio incidente for ressonante com um apropriado nivel
de energia do meio, especialmente em gases atbmicos, os quais possuem linhas de absorgio
muito estreitas. Como exemplo desta caracteristica citamos a conversio ascendente (“up

conversion”) do IR para o UV em vapor de sédio com eficiéncia de 50%, obtida por Bloom

et al [7].

Contudo, o interesse em cristais centro-simétricos dopados com Cr®* também
tem crescido (ou pelo menos se mantido), principalmente porque nesses materiais
(particularmente o rubi, GdA10;:Cr®* e alexandrita) os efeitos nao-lineares devido a

susceptibilidade x(3) sio relativamente intensos e a origem desta susceptibilidade ainda
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nao estd completamente compreendida, como serd discutido mais adiante.

2.2. PROPAGACAO DE ONDAS NUM MEIO NAO-LINEAR

A partir das equagdes de Maxwell [2):

vV-D=p (2.1a)
v-B=0 (2.1d)
xH=J+ gD (2.1¢)

VIE=IT 5 '
«E=-28 (2.1d)

vl = ot .

e das relacoes

D=¢E+P (2.2a)
B =p,(H+M) (2.2b)

vamos obter a equagio de propagagio para um conjunto de N ondas que se deslocam como
onda plana, mas permitindo uma variagio transversal no perfil de amplitude A do campo

elétrico total E. Assim escrevemos:

E(r,t) = EZA,(r,t)e"(‘""" “""’] + c.c. (2.3a)
i
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= Re[ZA,-(r,t)e‘(”f"“"') (2.3b)

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

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

é omitido o Re.

Através das equagdes (2.1) e (2.2), no caso de um meio homogéneo, ndo-magnético,

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

VE-c¢c?*—E=pu,—P (2.4)

Se pudermos separar a polarizacdo numa parte linear Py e noutra nio-linear Py e

considerar que a parte linear é proporcional ao campo elétrico (resposta local), ou seja,

P=PL +PNL (2.50.)
Py(r,t) = ¢, x'VE(r,t) (2.5b)
com
1 $(w t— .P '
Pyo(r,t) = 5 Z:P,-(r,t)e (wit=kip-r) 4 ooc, ' (2.6)
)

entao, apés usarmos a aproximagio adiabitica (aproximagio de Born ou ”Slow Varying

Envelope Aproximation”-SVEA) obtém-se finalmente:

cz Ot

Ve Ay — 2i(k,. VA, - Ay = —p wipM ok (2.74)



Ak, =k —k;, (2.7b)

2

w? w?
2 __ 3 (1)y _ 75 _2
k} = = (I+x,) = pracH (2.7¢)
Vi é o Laplaciano que atua nas coordenadas transversais e n; € o indice de refragao linear

na frequéncia w;.

Este conjunto de equagdes acopladas (5 = 1, 2, ..., N) descreve a propagagio das N
ondas no meio nao-linear. Devemos notar que a polariza¢ao nao-linear atua como uma
fonte de interagdo entre as diversas ondas pois, por (2.4) e (2.5), se Py fosse zero cada

j-ésima onda propagar-se-ia independentemente com velocidade e/n;.

Outro ponto importante é que o vetor de onda da polarizagao nao-linear k;, , em (2.6),
pode ser diferente do vetor de onda de um campo 6ptico k; da mesma frequéncia. Isto
acontece porque a diferenga nas velocidades de fase entre a polarizagio induzida e o campo

que a induziu pode mudar a diregao do fluxo de energia distribuida entre as ondas [9].

Sobre a validade das aproximacdes expressas pelas equagdes (2.5) e implicitas na

prépria SVEA, vamos dispensar alguns comentérios:

1) De modo geral a polarizagio do meio Pr pode ser expandida numa série de

momentos de distribuicdo de cargas no meio [10]:

Pr(r,t) =P(r,t) + VL(r,t) + v : VO +... (2.8)

O primeiro termo corresponde 4 polarizagio dipolar (usada em (2.4)), o segundo &

quadripolar e assim por diante. Como os comprimentos de onda da radiagao laser (cerca de

9



5 x 107° cm) sdo muito maiores do que as dimensdes dos osciladores atdmicos do meio (~
107* cm) a convergéncia desta série é muito ripida e o termo de dipolo é dominante. Esta

aproximagao remove a nao-localidade espacial, ou seja, a polarizagio depende do campo

local.

2) A separagio de P feita em (2.5a) & valida sempre que os campos incidentes no
meio forem pouco intensos em comparagio com aqueles que ligam os elétrons no meio.

A aproximagao falha, no entanto, quando os campos forem tal que possam saturar uma

transigao 6ptica, por exemplo.

3) A independéncia de x(*) (e também os x*) de ordem superior) com o tempo é

consequéncia da relagio

(2.9)

-1 ax(") BA T,
(n) = A1 lm
Ix ( Aw ) at' T,

onde 7,, é o tempo de resposta da n-ésima ordem da polarizacdo, 77! é a taxa caracteristica
de mudanga da amplitude do campo e as barras significam o valor absoluto. Pode-se

mostrar [9,11] que quando a condigio

T << T, (2.10)

é satisfeita, entdo a susceptibilidade x(*) ser4 independente do tempo (ndo-localidade

temporal). Vé-se de (2.9) e (2.10) que a aproximagdo poderd nio ser satisfeita se uma ou

ambas das seguintes condi¢des ocorrerem:

a) pulsos muitos curtos;

b) transicdes ressonantes.

Uma vez satisfeitas as exigéncias para a validade de (2.7), podemos usi-la na
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determinagdo das amplitudes A;, usando a apropriada componente de Fourier da

polarizagao nao-linear P}n) » que pode escrever-se (em notagio tensorial :):

n!
pi2n-1

Pj(n) = P®) (w;)=¢, [ }x(“) (—w;swiwy..w, )t A Ayl Ay (2.11)
onde p é o nimero de frequéncias repetidas (p = 0, 2, 3, ... n). Por exemplo, se w; = w,
entao p = 2, mas uma frequéncia negativa é considerada diferente de sua correspondente

(—w: # w;). Na notagdo de x(*) estd implicita a conservagio de energia:

—w; +w; +wy + .. tw, =0 (2.12)

e o termo entre colchetes nos dé o fator correto, em sintonia com (2.3a), que representa o

numero de termos indistingiiveis sobre permutacio dos indices.

No préximo capitulo veremos a aplicagdo da equagio (2.11) e a solugio de (2.7) para

alguns fen6menos épticos nao-lineares.
2.3. EXEMPLOS DE EFEITOS NAO-LINEARES

Note que na eq. (2.7a) estd implicita uma soma na ordem da componente nio-linear da
polarizacao P}") . Na prética, entretanto, apenas uma certa ordem (a n-ésima) é necesséria
para que possamos descrever um determinado efeito éptico, uma vez que a polarizacio foi
expandida em poténcias do campo elétrico e, entio, os efeitos surgem na ordem crescente
da amplitude do campo ou por razdes de simetria. Como é o caso de materiais centro-
simétricos (Segdo 2.1), onde x(?) & nulo e os processos nao-lineares surgem a partir de x(3),

que pode existir em qualquer meio.
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O termo linear, por exemplo, origina o indice de refracao linear e a absor¢io linear

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

"

1)

X, = x;. —1X; (2.13)
entao, por (2.7c)
n} (w;) =1+ x; (2.14a)
we "
o =Ly (2.145)

Aqui a; é o coeficiente de absor¢io da intensidade, n;, é a parte real do indice de

refragao linear (a parte imaginiria foi suposta muito menor do que a parte real).

O termo de segunda ordem origina frequéncias que sio diferentes daquelas presentes

nos campos incidentes. Sio os seguintes:

€
Pfﬂ (ws = 2w,) = -2—xf12£ (—ws;wl,wl)Ala'Alk

p3 (ws =wy +w,) = eoxg.,)= (—wsswy,w) Ay ;A (2.15)

k2

(2)

I).(Z) (ws =w; — w2) = eoxijk ("‘ws;wli _wZ)AlfA;k

}".(2) (ws =0) = onf.;‘fl (0; w,, —w; ) A1 4],

onde a convengao de Einstein estd implicita, e 7,7,k sio as componentes cartesianas de

cada vetor. A primeira expressio representa a geracao de segundo harmoénico, as duas
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seguintes a soma e a diferenca de frequéncia e a dltima a retificagio optica, ou seja, uma

polarizagao estitica pode ser gerada no meio nio-linear.

Uma anélise semelhante se aplica ao termo de terceira ordem:

I) Geracao de Terceiro Harmoénico

(3)
€ qut

.P‘(S) ((")4 — 3(4)1) — 4

(—w4;w1 s 7w1)A1_1'A1k Ase

IT) Soma e Diferenca de Frequéncias

P;( )(w4 =w; tw, +ws) = .(f;);e( w4:wl:w2,w3)AlJA2kA3£

3¢, -
P'.(a)(w4 =w; +wy — ws) = -E—X,(f,lt( w4;w1,w2,—w3)A1,-A2kA3¢

3¢, )

})“(3)(“’4 =W, — wy _ws) = 2 ‘Jkt( Wy, —Wq, wS)Ale;kA;C

com expressées similares (a menos do fator) para w, = w,.

IIT) Efeitos de Acdo Prépria (“self action”)

a) Auto-focalizagio ou Auto-desfocalizacio

3¢,

P¥ (@) = =2 Relx{3), (~wiw,w, —) ] Ay Ay |
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b) Absorcdo de 2 f6tons

3¢,
P (W) = 2 Im{x(3), (~wiw, 0, —w)| Ayl Ay

IV) Mistura Degenerada de Quatro Ondas ( DFWM)

3¢, *
PP (w) = {50 (~wsw,0,—w) Ay Azy A3,

V) Efeitos Raman

a) Efeito Kerr Induzido por Raman

3¢,
2 Re[X.(fk)k (_wl W yWsa, “wz)]Au |A2k |2

Pz‘(S) (‘“’1) =

b) Espalhamento Raman Stokes (S) e Anti-Stokes (AS)

3¢,
Pg'(‘”(wS) =73 Im[x; 00 (—ws $Ws W, ~w)] Ais | A [*

3¢, *
PP (was) = T’m[xffle(—ww;w, w, —ws )] A1; Asx A7,

Um grande niimero de outros processos, além dos aqui citados, sio descritos em detalhes

em véarios textos (e alguns no Capfitulo 3), dentre os quais as referéncias [8,9,11,12] sdo

particularmente interessantes.
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E comum classificar os diversos processos épticos como: paramétricos e

nao-paramétricos. Historicamente o termo paramétrico tem sido usado com referéncia

aqueles processos que nio envolvem transferéncia de energia para o meio (ex. geragio de
terceiro harménico nao-ressonante) e o nio-paramétrico estd associado ao processo que

envolve essa transferéncia (ex. absorgio ressonante de 2 fétons).
Como caracteristicas dessa classificagdo tem-se, apés o processo, o seguinte:
a) nos processos paramétricos

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

ii - a eficiéncia do processo depende do descasamento de fase Ak;,
b) nos processos nao-paramétricos

i - o estado final dos 4tomos é diferente do estado inicial

ii - o processo ndo depende de Ak;,, pois o casamento de fase é automaticamente

satisfeito.

No entanto, é preciso ter em mente que esta classificagao dos processos 6pticos nio é rigida
pois, por exemplo, a geracio de terceiro harménico (THG), mesmo sendo x(*) complexo

(significando absor¢ao do meio), é considerado um processo paramétrico.

Por dltimo, os processos 6pticos nio-lineares podem ser representados através
de diagramas onde a série de frequéncias, no argumento de x(*) em (2.11), sdo
desenhadas como flexas ascendentes ou descendentes, se o sinal for positivo ou negativo,
respectivamente. Os niveis que participam da interacio nio-linear sio representados por

linhas cheias (se niveis reais) ou pontilhadas (se niveis virtuais, sendo as vezes omitidas).
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Por tais diagramas nao é possivel determinar-se o fluxo de energia entre as ondas, o
que s6 é feito através da solugio da equagio de propagacao (2.7). A figura 2.1 exemplifica

0 uso desses diagramas para alguns dos processos citados nesta secao.

4 '
W 1 I )

N Wu=30) W W

{a) (b) (c)

Fig. 2.1 Diagramas de processos nio-lineares de terceira ordem.
a) geracao de terceiro harménico; b) absor¢io de dois fotons;

c) espalhamento Raman Stokes.

2.4. SUSCEPTIBILIDADES NAO-LINEARES

E‘, certamente, de grande interesse a determinagdo das susceptibilidades 6pticas nao-
lineares, tanto do ponto de vista experimental quanto do teérico. As susceptibilidades
6pticas sio propriedades caracteristicas de um meio e, consequentemente, dependem da
estrutura detalhada (atémica e molecular) desse meio. Por esta razao, Vnz«'io é possivel

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

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

[13], usando teoria de perturbagio dependente do tempo. Eles calcularam as primeiras
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ﬁ=§:umnpm

= Tr(pu)

(2.17)

Tr significa o traco da matriz produto pu. A evolugao do operador p é descrita pela

equagao de Liouville determinada através da introdugéo de (2.16) na equagao de Scrodinger

dependente do tempo, que é:

. 0 .. {Op
—p = — 2.18
zhat [H, p] + ¢k (at )nl (2.18)

onde H é o Hamiltoniano total do sistema, formado pelo Hamiltoniano nao perturbado

H, e a perturbagdo de dipolo elétrico —u.E, ou seja:

H=H,-uE (2.19q)

u =er (2.198)

E & o campo elétrico total atuando no sistema quéntico, r o vetor posicdo do elétron, e é

o valor absoluto da carga do elétron.

O segundo termo de (2.18) representa as relaxacdes do operador p. Os auto-estados

de H, possuem energias E,, tais que

H™ = <m[H_|n> = E,. 6., (2.20)

bpm € 0 delta de Kronecker.

Para resolver a equacio de Liouville, supbe-se que a matriz densidade possa ser

expandida numa série de poténcias da forma:
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p=p D 4pM4p® 4o 4 (2.21)

que apds substituigao em (2.18) gera um conjunto de equagoes em ordem crescente da

perturbagao. A n-ésima ordem é

3 3
72 pm) ()] 4 [ B o™= 4 g1 [ & () _
zhatp [H,,p'"™) ]+ [-p.E,p |+ ik (atp ) (2.22)

rel

e as condigoes iniciais (E = 0, sistema em equilibrio térmico) sao:

Py =1

(2.23)
=0, ¢
pmg — s M # 1
Apés determinagio de p(*), a n-ésima ordem da susceptibilidade é obtida a partir
de (2.11), (2.17) e (2.19b). Embora seja apenas algébrico, o trabalho envolvido neste

cédlculo é muito intenso mas pode ser diminuido se comegado pelo fim. Quer dizer, calcula-

se inicialmente a ordem mais alta desejada, pois assim termos desnecessérios sio logo

descartados.

2.5. MECANISMOS DE NAO-LINEARIDADE E INDICE DE REFRACAO

Nesta secdo faremos uma breve descricdo de alguns mecanismos responsiveis pela
mudanca do indice de refracio do meijo, devida a intensidade de radiagio 6ptica. Nosso
interesse é apenas dar uma visio geral de como a interagio da luz com o material pode

gerar tal mudancga.

A variagao do indice de refragio est4 associada & susceptibilidade x(®) (—w; w, w, —w).

Por isso, s6 estamos interessados em materiais onde x'®) seja a susceptibilidade n3o-linear
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de ordem mais baixa. Os efeitos nio-lineares decorrentes desta e que, por sua vez, afetam
a propagagao (ou outras propriedades) de um mesmo feixe s3o denominados de Efeitos de
Acdo Prépria (“Self Action Effects”). Nesta categoria estio: Auto-focalizagao (Auto-
desfocalizagio), Auto-Modulagio de fase e Absorgao de dois Fétons. Mistura Degenerada
de Quatro Ondas (DFWM) nio est4 incluida nesta classe porque, embora os feixes sejam
todos de mesma frequéncia, eles sio distinguiveis por: polarizagio ou diregio de propagacao

(veja a diferenca entre os ftens III e IV da. se¢ao 2.3).

Antes de iniciarmos a discussio dos mecanismos é preciso que estabelecamos uma
relacdo entre a variagio do fndice de refragdo An e a resposta do meio x®). Usaremos o

sistema CGS com a finalidade de facilitar comparacoes com os diversos textos existentes.

Entao:

n® = (n, + An)® = 1 +4n(xV + x® < E? >) (2.24a)
~n2 +2n,An

An ~ 2—15x‘3’ < E*> (2.24b)
n

[+

n, é o indice de refracio linear e <> representa a média temporal. O indice nio-linear ng,

ou indice Kerr do meio, é definido por

An = L2 < E'2 > (2.25)
ou
27

ny(esu) = —x) (esu) (2.26)

o
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Porém é comum definir n, como coeficiente de intensidade | (An = n,I), expressa em

Wem™2, o que estabelece a seguinte relagao:

47

3n,

n, (W lem?) = < ) 10 %n, (esu) (2.27)
Ao longo deste capitulo, sempre que fizermos comparagdes entre valores de n,,

usaremos um ou outro tipo de unidade, de acordo com o que for mais utilizado na literatura

para os materiais especificos em discuss3o.

Outro ponto que merece comentério é o carter de resposta instantdnea do meio nao-
linear, implicita na eq. (2.25). Ou seja, uma vez que o campo elétrico estd presente, hi
uma variagao imediata no indice de refragao. Na verdade é de se esperar que haja algum
tempo necessirio para que o meio possa responder & excitacio. Esse tempo de resposta 7

é introduzido fenomenologicamente através da equagao de Debye [16]:

T%An +An=n, < E? > (2.28)

e cada mecanismo terd um tempo caracteristico préprio. Passemos & discussio dos

mecanismos.
De acordo com a relagio de Lorenz-Lorentz:

n?—1 J4g
=—N 2.29
2= 3 Nr (2.29)

onde N é a densidade de 4tomos (moléculas) e p é a polarizabilidade de um &tomo
(molécula). Vé-se que a variagao de indice de refragio deve estar, em principio, associada

a mudanca dessas duas grandezas. Os principais mecanismos responséveis pela variagao

da polarizabilidade sdo devidos i:
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- reorientagao e redistribuicio molecular

- redistribuicao eletrénica.
E os associados 3 densidade sao:

- electrostricgcao

- calor

2.5 - 1. Reorientacio e Redistribuicio Molecular

Este mecanismo é dominante em liquidos porque, nestes, as moléculas estdo livres
para girar e se mover, o que nao acontece nos sélidos, em geral. O efeito s6 é possivel em
moléculas anisotrépicas, onde a presenca de um campo éptico tende a alinhi-las através de
sua interacao com os dipolos induzidos nas mesmas. Uma vez estabelecidos esses dipolos,

eles podem interagir entre si, de modo que as moléculas se redistribuem na busca de

minimizar a energia livre do sistema.

A redistribuicdo molecular nio é simples de ser formulada. J4 a reorientagao molecular
pode ser compreendida da seguinte maneira: uma molécula alongada, com simetria
cilindrica, possui polarizabilidades py e p: ao longo e na direcio perpendicular ao seu
eixo de simetria, respectivamente. Se o campo elétrico E faz um angulo # com esse eixo,

entao a polarizabilidade induzida p ser4:

P = pjcos®0 + p, sen?0 (2.30a)

= po + Ap(cos®8 — -;-) (2.300)

onde p, = 1(p; + 2p.) é a polarizabilidade a campo nulo e Ap = p, — p, . Portanto, a
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presenga do campo provoca uma distribuigio estatistica f(6,T) dada por:

ezp|-AU(0)/ks T}
[, exp|~AU(6) /ks T)senddd

o

f(6,T) = (2.31a)

AU(8) = %’—)(co.s‘zO - %) < E? > (2.310)

onde T é a temperatura do sistema, kp € a constante de Boltzman e E, é o campo elétrico

local.

O valor médio $ da polarizabilidade (em todas as orientagGes possiveis) serd:

P = po + Ap(cos?8 — %) (2.32q)
cos?f = / f(0,T)cos*6senbds (2.328)
1 2 Ap 2 :
o §+Ek3T < E7 > (2.32c)
e por (2.29) tem-se:
2 (n? +2\? _ _
An = n_ 3 [No (p — po) + (N - No)po] (2.33)

onde N— N, éa variacao da densidade molecular com a aplicacdo do campo elétrico

(neste caso igual a zero). Entdo, de (2.25), (2.32) e (2.33) obtém-se a seguinte expressio

para o indice Kerr de reorientagio:

n2 +2\* (47N,\ (Ap)?
=2 2.3
i ( 3 ) (45n,,) ko T (2:34)
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Devemos frisar que (2.34) representa o indice Kerr na diregao do campo aplicado. Um

calculo semelhante pode ser feito para a direcao perpendicular ao campo, que d4 [16]:

A
An, = ——;ﬂ (2.35)

caracterizando uma birrefringéncia induzida no meio pela reorientagao molecular.

2.5 - 2. Redistribuicdo Eletrénica

A aplicagdo de um campo elétrico pode distorcer a distribuicio eletrénica do meio.
Essa distor¢ao est4 associada susceptibilidade de terceira ordem, que pode ser calculada
pelo método da Secio (2.4). Este cilculo mostra que x(s)’~ 10 1% — 10~ *®esu, para um
liquido ou sélido tipico (fora da ressonincia). Entretanto, x(3) pode ser aumentada muitas

ordens de grandeza quando a frequéncia da radiagao incidente est4 préxima de uma banda

de absorcao do meio.

O aumento em x(3) est4 relacionado & redistribuicio de populacio dos niveis que é
induzida pela excitagio ressonante. Isto pode ser visto claramente no caso de um sistema de
dois nfveis (Segdo 4.2). Tal mecanismo é particularmente importante em vapores atémicos,

onde x{*) ~ 10~ %esu pode ser encontrada.

Em semicondutores o processo de redistribuicio também est4 presente. Neste caso
a susceptibilidade x(®) est4 associada (como no sistema de dois niveis) & saturagio da

absorc¢ao dos excitons, e valores tio altos quanto 10~! — lesu podem ser obtidos [17].

Embora a redistribuicio eletrénica seja a contribui¢do dominante para x® quando a

radiagdo estd préxima da ressondncia, existem materiais onde a. contribuicdo nao ressonante
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pode ser mais importante por causa de elevadissimos momentos de dipolo de transi¢ao.

Este € o caso, por exemplo, de alguns cristais dopados com cromo (como serd discutido

no Capitulo 5), onde o estado de transferéncia de carga ¢ o responsével pelo valor de y(3)

observado na regido do visivel (~ 10~ 5esu).

Um outro tipo de redistribuicio eletrénica é a que ocorre em materiais fotorefrativos.
Nesses materiais h4 uma migracio de elétrons, quando da incidéncia de uma radiacio
6ptica, que se redistribuem em novos sftios. Isto cria campos elétricos internos muito

intensos, os quais mudam o indice de refragao através do efeito eletro-éptico. x(®) ~ lesu

sao obtidos nestes cristais.

2.5-3. Electrostriccao

Electrostriccio é a deformagio do meio dielétrico sob a influéncia de um campo
elétrico. Esta deformacio cria uma densidade de pressao p (ndo confundir com
polarizabilidade) nas cargas elétricas que, por sua vez, originam mudangas AN na
densidade de cargas N. A contribuicio para AN, devida a este fenémeno, pode ser obtida
através da equacio de onda aciistica com um termo de fonte, devido & forga (por unidade

de volume) f originada pela variagio de pressio. Tem-se [12,16,18]:

1 92 2 8 1
f=vp=v(Ll4P) (2.366)
= No% ~ 2n, N, o (2.36¢)



Aqui B é a compressibilidade do meio, v é a velocidade da onda aciistica, € é a constante
dielétrica, T' € o coeficiente de amortecimento da onda (perdas no meio), v é a constante

electrostrictiva e A é a amplitude do campo elétrico.

A solucdo de (2.36a) no estado estaciondrio, para o caso de uma onda plana, é

2 2
AN = A 2.37
L (27
que por intermédio de (2.33) e (2.25) nos di

n = X8
2 87n,

(2.38)

Uma caracteristica deste mecanismo é que a mudanca de indice de refracio An nio
depende da polarizagdo do campo elétrico e, em razao disto, nao ocorre rotacao da elipse

de polarizacdo (presente nos mecanismos anteriores).

Em meio transparente a contribuigio electrostrictiva é muito maior do que a
contribuigao eletrénica e é, muitas vezes, predominante nos sélidos. Valores tipicos de

n; ~ 107 ''esu e tempos de resposta de alguns nanosegundos sio outras caracteristicas

deste mecanismo.

2.5 - 4. Calor

Absorgao éptica pelo meio resulta em aquecimento na regido onde a radiagio incide.

Em geral, isto causa uma diminui¢io na densidade de massa p, o que acarreta uma
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contribuicdo negativa para o indice de refragio (ver (2.33)). Podemos expressar a mudanca

de indice como:

An= (g—;) AT | (2.39)

onde a variagido de temperatura AT satisfaz a equagao de difusdo de calor no meio.

Em cristais clibicos e meios desordenados, onde a difusividade e condutividade
térmicas, D, e k, respectivamente, sao escalares e desde que a temperatura do material

esteja longe de uma transigdo de fase (D, independente de T), a equagio de difusio reduz-se

a [19]:

AT Q
“—aT = Dt v (AT) + pcp (2400,)
D =~ (2.40b)
pc,
Q=al= asf:;cm[z (2.40c)

onde ¢, é o calor especifico & pressio constante, a é o coeficiente de absor¢ao do meio e Q

¢ a taxa de absor¢io de calor por unidade de volume.

Também neste caso, como no da electrostricgdo, a resposta do meio tem um cariter

nao-local descrito por (2.40a) (ou (2.36a)). O tempo de resposta do meio ests associado

ao tempo de difusdo térmica 7, que é dado por:

(2.41)



onde w ¢ o raio do feixe. No caso de pulsos curtos, ou seja, tempo de duragio do pulso

tp << 74, 0 termo da difusividade pode ser desprezado em (2.40a) e, entdo, AT = ;%—t o

que da:

n,ocw?\ on t
~ =2 == 2.42
m ( 327k ) oT 7, (2.42)

e em sélidos (74 ~ 0,1s) para w ~ Imm, tem-se:

t
n, ~107° (—-) esu
T4

Pode-se mostrar que (2.42) é uma boa aproximagao valida também para tempos
muito maiores do que 7, com ¢ substituido por 74 [16]. Portanto, este mecanismo é muito

importante nos sélidos, com uso de lasers continuos, pois n, ~ 10~ %esu.
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3. PROCESSOS OPTICOS NAO-LINEARES
E SUAS APLICACOES

3.1. INTRODUCAO

Neste capitulo faremos um tratamento geral de alguns processos épticos nio-lineares
ja observados em diversos materiais. Entretanto, nosso interesse maior esté nos cristais
dopados com Cr®* e em filmes, ambos objetos de estudo deste trabalho. Os efeitos
abordados ao longo das se¢des 3.2 - 3.4 serdo descritos de maneira um tanto superficial
porque, nesses materiais, tais efeitos j4 foram bem discutidos noutros trabalhos (ex.
referéncia [20]). Com relagio 3 auto-difracio em redes induzidas por lasers (Secdo 3.5),
faremos uma abordagem mais ampla porque o caso particular da mistura de ondas em

absorvedores saturaveis (ex. GdAlO;:Cr*®) é um dos objetivos deste trabalho e serd

discutido no capitulo seguinte.

3.2. GERACAO DE HARMONICOS

A geracao de harménicos é um dos mais antigos, e até hoje estudados, dentre os
efeitos 6pticos nio-lineares. Como dissemos anteriormente, geracio de segundo harménico
(SHG) em sélidos foi realizada pela primeira vez em 1961, no quartzo, com a duplicagio da
frequéncia de um laser de rubi [4]. Pesquisas posteriores permitiram a utilizagdo de outros
materiais, tais como o KDP (KH,PO,) ou LiNbO;, bombeados por lasers de corantes,
rubi ou Nd:YAG, como fontes de radiagdo no visivel ou no ultravioleta, através da SHG

ou da geragéo de terceiro harménico (THG).
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Vamos descrever a formulagio basica para a geragao de harmonicos de £-ésima ordem,
no caso de ondas planas e no limite em que o campo incidente nao é muito intenso

(“undepleted interaction”). Adiante discutiremos as limitagoes e as diferencas apresentadas

se o tratamento nao seguisse essas aproximagdes.

Entao, para um campo incidente com frequéncia w e amplitude A, (z) (linearmente
polarizado com vetor de onda k, = kiz), na aproximagio adiabitica, havers o campo

gerado com frequéncia w, = fw e amplitude A4,(z) de modo que o campo total no meio

H

por (2.3a), serd:

E(z,t) =

% [Al (z)eflwt=—kiz) 4 4, (z)e"(“’“""“)] + c.c.

e por (2.11), a £-ésima componente da polarizacao nio-linear nas frequéncias w, e w sio

respectivamente:

PO (w,) = e,x!9 (~we; w,w, ..w) AL 21~ (3.1a)

PO (w) = Le,x'9 (~w;w,, —w, ... — w) A (A]) 2t (3.1b)

e substituindo estas expressdes nas egs. (2.7) tem-se:

d tfw .
— = — ey (_,, — L — *\e_, ,—tAk:z .
dzAl (2%”1 ) X' (~w; w, —w, ... — w) A, (A7) e (3.2q)
d thw )
—_— - (C) —_— » oee g _sAkz 3.26
dzAt (2%%) X' (~wsw,w, ..w)Ale (3.2d)
Ak = kt - Zkl = T(ng - nl) (3.20)
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aqui n; = n(w;) é o indice de refracio. Assumindo A, aproximadamente constante e um

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

ew 1- ciA kL
A (L) = (Z‘cne) X" Af (T) (3.3)

para a amplitude do campo e

Cr2[2ly(0]2
1(r) = 2L gy

(2ce,)t-1 A2

e sen?(AkL/2)
(AkL/2)?

(3.4)

para a intensidade do feixe gerado, onde ), e I, sdo o comprimento de onda no vicuo e a

intensidade do feixe incidente, respectivamente.

Por (3.3) e pela expressio do campo E(z,t) concluimos que a onda harménica possui
duas componentes: uma com velocidade de fase na frequéncia do £-ésimo harménico e outra
com velocidade de fase na frequéncia fundamental. ‘Isto é consequéncia da dispersao do
indice de refragio (eq. 3.2c) e, por isso, essas duas ondas irio interferir construtivamente
ou destrutivamente (eq. 3.4) em diferentes regides do meio nio-linear. A onda harménica
resultante tem vetor de onda k = k, — Ak/2 e, assim, sua velocidade de fase s6 estard na
frequéncia do £-ésimo harménico se Ak = 0, caso em que o processo é dito em combinagio

de fase ou “phase matched”.

Por (3.4) notamos que a intensidade da onda harménica é méxima na situagio de
combinagio de fase e oscila amortecidamente para Ak #0 (em fungdo de L). Neste caso

haverd méximos para miltiplos fmpares do comprimento

T

L= %%

(3.5)

denominado de comprimento de coeréncia. Portanto, a eficiéncia na geragio de harménicos

estd limitada pela relagio (3.5) pois quanto maior for Ak menor devers ser o comprimento
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da amostra e, por (3.4), menor a intensidade do harménico gerado!

Em perfeito casamento de fase, vé-se que a intensidade do harménico gerado
cresce quadraticamente com o comprimento do meio nio-linear. E claro que isto é
uma consequéncia da aproximagao de nio-depreciacio do feixe incidente. Caso esta
aproximagao nao seja utilizada devemos esperar que a geragio harménica seja limitada

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

focalizados forem utilizados, a condigio de perfeito casamento de fase deixa de ser Ak =

0 e passa a ser

1

~_1 3.
Ak~ —— | (3.6)

onde 2z, = 7w2n, /), é o parimetro confocal de um feixe gaussiano de raio w, [21].

3.3. AUTO-FOCALIZACAO

Auto-focalizacdo e auto-desfocalizacio sio efeitos associados com variagOes espaciais
na intensidade de um feixe incidente num meio nao-linear. A primeira ocorre em meios com
indice nao-linear positivo, enquanto a outra em meios com indice negativo. Nos referiremos

apenas a auto-focalizag3o, pois a extensio para o caso da auto-desfocalizacao é imediata.
Como vimos no Capfitulo 2 (eq. 2.24a), o meio nio-linear possui fndice de refracio
n=n,+n,I - (3.7)

e para um feixe com perfil gaussiano, a intensidade I é dada por
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I(r)=Le %7 (3.8)
portanto, na presenga do campo dptico, o indice de refragio segue o perfil do feixe incidente,
o que corresponde a uma lente convergente (n, > 0) que focaliza o feixe. Esta focalizacao
inicial diminui o raio do feixe w e consequentemente aumenta ainda mais o poder de
focalizagdo dessa lente ndo-linear efetiva, porque a distincia focal (~ w?/I,) também é

diminuida, o que resulta num efeito auto-gerador de focalizacio.

Devemos esperar, contudo, que o comportamento qualitativo de um feixe auto-
focalizado dependa da competigio entre a difracio do feixe incidente e o efeito dessa lente
nao-linear. No caso estacionirio, a equagio (2.7) para um campo linearmente polarizado
e com vetor de onda k ao longo da diregio z, é (no CGS):

8A

. A
24994 _ _pamaldl 3.9
VeAd—2 o0z n, (3.9)

A solug@o desta equagio para um feixe de perfil genérico s6 é possivel numericamente.
Para um perfil inicialmente Gaussiano a solu¢io numérica prevé que o comportamento do
feixe depende de duas poténcias criticas P; e P, [22], relacionadas ao indice Kerr n, e ao

comprimento de onda no vicuo A, através de:

P, =0,273P, (3.10a)
(1,22X,)%¢

= Wé24, )¢ 3.10b

P 128n, ( )

De maneira que o feixe se auto-focaliza a uma distancia z; dada por:

0,185kw?
z = o 3.11
T /P]P, —0,858 (3.11)
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se a poténcia incidente P for maior do que P,. Para poténcias entre P, e P, a intensidade
préxima do eixo z inicialmente aumenta (fraca auto-focalizagio) e depois diminui porque
o efeito da difragdo supera o da auto-focalizagio. Também é previsto a existéncia de

miltiplos pontos focais e a formagio de anéis quando P > 2P;.

Recentemente um tratamento teérico aproximado foi aplicado ao GdAlO;:Cr®* e rubi
[20] usando-se a integral de difragao de Kirchoff, onde obteve-se excelente acordo com os
- resultados experimentais. Nesse trabalho foi considerado também os efeitos de saturagao

do feixe incidente e a estrutura anular, facilmente observada no GdAIO;:Cr®t, pode ser

explicada.

Uma solugdo aproximada para a eq. (3.9) pode ser obtida partindo-se da solugao de

um feixe Gaussiano num meio linear homogéneo [16,18]:

A = |Ale % (3.12q)

s(r,z) = ®(z) + -rziﬂ(z) (3.12b)

|A(r, 2)* = (%)2 ezp[— (T;(J)z] (3.12¢)

com as condigdes de contorno (z = 0)

f=1 (3.13a)
1
== 3.13b
® =&, = constante (3.13¢)
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Estas equagdes, no caso de um feixe incidente tipo onda plana (raio de curvatura R = o),

prevéem uma auto-focalizagdo para poténcias P superiores P,, numa distancia 2; que é:

_0,5kw?

2
Ale

¢ = 1672 n,

(3.15)

Comparando a solugdo numérica, egs. (3.10) e (3.11), vemos que a solugdo acima

apenas d4 uma informagao qualitativa muito grosseira sobre o efeito da auto-focalizacio.

Em resumo, deve-se notar que o parimetro importante para que se tenha auto-
focalizagdo é a poténcia do feixe incidente e nio a sua intensidade, e que o comportamento
detalhado desse feixe depende do seu perfil inicial. Em geral a forma assintéptica de (3.11),

P >> P,, é vilida mas as constantes sio diferentes para cada tipo de feixe [22].

3.4. AUTO-MODULACAO DE FASE

A auto-modulacio de fase é um efeito semelhante & auto-focalizagio. E o resultado
de uma combinagio do indice nio-linear e uma variagao temporal da intensidade do
feixe de luz que incide no meio. E claro que um pulso de luz focalizado apresenta
um indice de refragdo nio-linear que varia espacialmente (transversalmente) e também
temporalmente. Por isso algumés vezes o efeito da auto-focalizacio é chamado de auto-
modulagdo transversal (ex. Cap. VII da ref. [20]), mas de fato o nome auto-modulago

de fase é reservado apenas s mudangas na fase da onda com a variagao temporal da

intensidade.
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No tratamento da auto-focalizagdo fizemos A(r,z,t) independente do tempo (caso
estaciondrio) e agora s6 consideraremos a variacao do campo com as variiveis z e ¢

(desprezando a parte transversal), ou seja, estamos na aproximagiao de onda plana.

Portanto, as equacGes pertinentes sio (2.7) e a equagdo de relaxagio de Debye (2.28)

que no CGS ficam:

d n,0 LW
(;a; * ‘;5;) Az 1) = —iTAnd(1) (8:160)
E; 1 .
raAn + An = 3™ |A(z, )] (3.160)

Note que as egs. (3.16) se reduzem 3 eq. (3.9) no caso estaciondrio (£ — 0), sem a parte
transversal. Podemos simplificar estas equagbes mudando as coordenadas z e t para um

sistema de referéncia que se move junto com o pulso:

2 =z (3.17a)
£ =1 22 (3.17b)
c
e supondo que An é real e que
Alz',t) = A et (3.18)

~ . -~ 4 ! ] .
onde A, e ¢ s2o ambos reais e cada um fungio de 2 e t, chega-se ao seguinte conjunto de

equagoes:

o =0 (3.19a)



op __ ¥ 3.19b

5 = o An(t) (3.190)
aAn _ 1 274!

Tt An=n, A3(t) (3.19¢)

Por (3.192) tem-se que 4, = A,{t'), ou seja, o pulso se propaga sem deformar-se. E, por

(3.19c) e (3.19b), a fase apés o pulso propagar-se numa distancia L seré:

1

t
@(L,t,) — _wnzL

A2 (")t )i gy 3.20
2cr ot )e (3-20)

- 00

e se o tempo de duragdo do pulso for muito maior do que o tempo de resposta do meio, a

equagdo (3.20) se reduz a:

o(L,t) = —-‘i];cﬂAg (t) (3.21)

que é uma solugao vilida também para resposta instantinea do meio.

Na figura 3.1 ilustramos a solugdo (3.21) no caso de uma excitagio Gaussiana com
tempo de duragdo 2T. Na parte (a) mostramos a fase da amplitude do campo &(L,t)

normalizada ao seu valor absoluto méiximo:

— 240 (3.22)

onde A, é a amplitude médxima do campo elétrico e consideramos n, positivo. Enquanto
que na parte (b) estd representado o deslocamento de frequéncia Aw = %, em relacao &

frequéncia incidente, também normalizado ao seu valor méximo:

1, 7l¢maz|

A =
| wma.z‘ 2T

(3.23)
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Figura 3.1 Fase (a) e Diferenca de Frecluéncio (b)
normalizadas em funedo do tempo.
T = 1,0s e n, real e positiva.

Os instantes assinalados nessa figura (t. e t;) correspondem a um mesmo valor de
frequéncia mas fases diferentes. Consequentemente essas duas componentes do pulso

interferem entre si, originando um méiximo ou minimo de interferéncia no espectro de

frequéncia da intensidade

2

noC/ e—'."’"Ao(t)e'.(“H'Q(t))dt (3.24)

87

I(w) =

€ O mesmo OcoITerd para quaisquer par de pontos com as mesmas caracteristicas daqueles
indicados, ou seja, mesma frequéncia. O néimero de picos de interferéncia N,, em cada

lado do espectro de I(w'), é igual a0 méximo deslocamento de fase |®,, .| dividido por 2x:
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N, = nel _ Ll

3.25
2T 4me ( )

Portanto, através de (3.22) - (3.25), vemos que numa experiéncia de auto-modulacio
de fase pode-se determinar o indice Kerr contando-se o ntimero de picos no espectro de
frequéncia (ou medindo-se o méximo deslocamento de fase). Outra caracteristica observada

na figura 3.1 é que as frequéncias superiores do espectro (Aw > 0) sdo determinadas pela

parte posterior do pulso (¢ > 0) enquanto que as inferiores (Aw < 0) se devem & parte

anterior (t < 0).

A simetria (ou ndo) do espectro de frequéncias depende basicamente de dois fatores:
simetria (ou nio) do pulso da luz incidente e do tempo de resposta do indice de refragio
nao-linear. Se o pulso do laser for assimétrico, entdo o espectro nio sé seri assimétrico
em extensao, mas também no espacamento entre os miximos de interferéncia e ainda
no contetido de energia (maior distribuicio da energia num dos lados do espectro de

frequéncias). Contudo o nimero de miximos de interferéncia permanece o mesmo em

cada lado do espectro.

Quanto ao tempo de resposta do meio, se este for da ordem ou maior do que o tempo
de duragio do pulso, haverd um atraso na mudanga de fase com relagio ao pulso da luz
incidente. Qualitativamente, o grifico de #(L,t) é semelhante ao da figura 3.1-a, mas serd
deslocado no sentido positivo de t. J4 o deslocamento em frequéncia pode ser obtido (de
forma aproximada) desprezando-se o segundo termo na equagao (3.19¢), porque a variagio

do indice de refragio nio atingiu o estado estacionario, o que di

_wLn, A2(¢)
2cr

Aw = (3.26)

ou seja, Aw tem a forma da figura 3.1-a (compare (3.26) com (3.21)). Daqui se conclui
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que as frequéncias inferiores (Aw < 0) dominam completamente o espectro, de maneira
que este é assimétrico e a parte de frequéncias superiores possui menos energia e menor

nimero de picos de interferéncia.

Recordamos que todas as consideragdes feitas acima tiveram como base um indice nao-
linear positivo. E claro que num meio com n, negativo tais consideracbes permanecem
vélidas desde que observada uma inversio do eixo vertical na figura 3.1. Neste caso as

interpretagdes sio as seguintes:

a) num meio com resposta instantdnea, as frequéncias superiores/inferiores sio

determinadas pela parte anterior/posterior do pulso.

b) num meio com relaxacdo, as frequéncias superiores (Aw > 0) dominam o espectro.

Em vista de tudo que foi abordado, podemos concluir que o grau de simetria do
espectro alargado, bem como sua extensao, e o nimero dos miximos de interferéncia (e
seu espagamento) fornecem informacdes importantes sobre as caracteristicas nio-lineares
do meio, principalmente sobre seu comportamento dindmico (7 e n,), e ainda permite

que se faga uma descri¢io da propagagao temporal do feixe incidente através da equagao

(3.19c¢).

3.5. AUTO-DIFRACAO EM REDES INDUZIDAS POR LASERS

Quando duas ondas intensas interferem num meio nao-linear, os maximos/minimos de
intensidade provocam variacdes maximas /minimas no indice de refracao. Isto é, aparece
uma modula¢do espacial no indice de refragio, e/ou coeficiente de absorgdo, na regiao de

interferéncia. Este principio tem sido usado ao longo dos anos na produgio de grades
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permanentes, através de processos fotograficos, em diversos materiais [23].

Aqui discutiremos apenas os tipos de grades dinimicas ou transitérias, assim
denominadas porque desaparecem logo que cessa a interferéncia entre os feixes de luz. A
formagao dessas grades estd associada 3 alguma excitagio do material, como por exemplo

o desvio do equilibrio térmico, a qual se relaciona ao indice de refragio e/ou coeficiente de

absorgao.

Vérias grades diferentes podem ser criadas, em tempos também diferentes, na
interferéncia de apenas dois feixes de luz. Por exemplo, a absor¢io de luz faz com

que surjam estados excitados, ou ndo, na regido de interferéncia, originando uma

grade de densidade de populagdo. Por sua vez, a populagio desses estados pode decair

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

(um processo semelhante ocorre na formagao de grades de cargas espaciais em materiais
foto-refrativos). Em tltimo lugar ocorre o equilibrio térmico dessas excitacoes, o que
produz uma grade térmica, a qual é sempre acompanhada por compressao (“stress”),

tensdo (“strain”) e variacdes de densidade. E possivel ainda, associada & grade térmica,

uma grade de concentragio numa mistura de constituintes diferentes. Mas, seja qual for
o tipo da excitagdo (populagdo, temperatura, etc.) ela estd ligada ao conjunto: indice de

refragdo e/ou coeficiente de absorgdo, e nestes casos originam grades 6pticas.

Nas sub-segbes a seguir serd feita uma discussio sobre os conceitos bisicos de
formacdo e detec¢do das grades épticas, com maior énfase na parte de auto-difragao.
O material apresentado aqui é um sumirio das referéncias [19] e [24]. No Capitulo 4
apresentaremos um modelo mais completo sobre auto-difragio, o qual inclui efeitos de

saturagdo, desenvolvido recentemente por nosso grupo de ()ptica [25].
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3.5-1. Superposicdo de Duas Ondas Planas

Quando duas ondas planas de mesma frequéncia w, amplitudes de campo elétrico

A, e Ag, vetores de onda k, e kg formando angulo 6 entre si, interferem, a onda
resultante possui uma intensidade I modulada espacialmente a qual denomina-se de grade

de interferéncia. Isto est4 representado na figura 3.2. O vetor da grade q é

(a) - (b)
Vo o 5
YA 1 ke X
ke
F -
///'\x:\/;\\ - ___'__ = Yy g\ q
SRR ciune y —— L — 2
(AN ’ S \ A R
) : 7 3:8 B
As I

Fig. 3.2. a) Modulagio espacial de uma grade de interferéncia;

b) representagio grifica dos vetores de onda e do vetor da grade q.

e o perfodo espacial A se relaciona 4 ¢ e a0 comprimento de onda ) por

27 A

-0 (3.28)

A= q 2sen(0/2)

O campo elétrico total E(r,t) e a intensidade (MKS), na regiio de interferéncia, serio:

E(r,t) = %(z,z,t)e“"’“"") + c.c. (3.29a)
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I= ﬁgc-eo(A.A*)

=1, + I +n,ce, (A, . Ay )cos(q.r) (3.29)

onde

A(z,z,t) = Aje =" 4 Agetkes (3.30)

A primeira vista a eq. (3.29b) nos diz que nio h4 formacio de grade se as duas ondas
tiverem polarizagbes perpendiculares entre si. Isto é devido ao fato de que a expressao
da intensidade acima sé é vilida para meios isotrépicos. Em meijos anisotrépicos, a parte
que representa a interagdo entre os campos, A,.A%, deve ser substituida por um produto

tensorial. Desse modo vé-se que € possivel a formagio de grades com A, 1L Ag [19].

Se os feixes interagentes forem pulsados, normalmente originados de lasers com modo
travado, a interferéncia entre eles dependeré do atraso temporal 7 que é decorrente de
diferentes caminhos percorridos por ambos. Nesses casos a forma do pulso é do tipo

Gaussiana e a interacdo também seguiré a mesma dependéncia temporal mas sua amplitude

decrescerd com 7 na forma:

A AL ~e (F) e (#) (3.31)
onde 2T é a largura do pulso.

Por outro lado, considerando-se que as fontes de luz reais nio sio ondas planas e sim,
com boa aproximagdo na maioria dos casos préticos, do tipo Gaussiano (modo TEM,, )s

isto causa uma limitag3o lateral da regiio de interferéncia. Contudo a interferéncia entre
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esses feixes produzirdo grades préximas daquelas formadas por ondas planas se as seguintes

condigdes forem satisfeitas [26]:

1) Minima largura da zona de interacio muito maior do que o periodo da grade ou,

equivalentemente,

qw >> 1 (3.32)

2) Comprimento de superposigao, na dire¢do 2, grande em comparagio com a espessura

do material.
3) Pouca atenuagdo dos feixes no material.

A primeira condigdo impde um limite na focalizacao dos feixes (w é o raio do feixe).

A segunda limita o angulo entre os feixes e a dltima proibe a depreciacdo da grade pela

absorcao do meio.

3.5-2. Grades Finas e Espessas

A grade éptica, uma vez formada, poderd ser detectada observando-se a difragio de
uma terceira onda incidente A.. Esta onda pode ser também qualquer uma das duas que
formaram a grade, e neste caso tem-se a auto-difragdo. Seja k. o vetor da onda incidente
na grade de espessura d, formando um ingulo a com o eixo z. A m-ésima ordem de

difragdo possui vetor de onda k_, e forma um angulo (¢,, — &) com o respectivo eixo (veja

a figura 3.3).

44



:
T

Fig. 3.3. Difragdo numa grade de espessura d e periodo A.

A grade é considerada fina se sua espessura é tal que a diferencga de fase, experimentada

pela onda que a atravessa, for desprezivel. Na pritica isto equivale & condicio

d<<A (3.33)

e a grade pode ser representada por uma funcgio peribédica ¢(z), com periodo A, de modo
que a amplitude do campo elétrico apés a grade (que é a superposicio das ondas difratadas)

seja o produto dessa fungio pela amplitude do campo incidente na grade, a saber:

t(z)Ace™em = Y " A, e mes (3.34)

o que nos dé a seguinte condigio
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s = kog +m- (3.350)

ou

sen(¢,, — a) + sena = méAi (3.35b)

onde m é um inteiro representando a ordem de difragao. A condigao (3.35b) nos diz que,
em principio, é possivel a observagio de diversas ordens difratadas para direcoes arbitririas

do feixe incidente!

Por outro lado, se (3.33) ndo é satisfeita a grade é dita espessa. Podemos dividir
uma grade espessa em véarias grades finas. Um feixe difratado pela primeira dessas grades

apresentard uma diferenga de fase A¢ relativa aquele difratado pela dltima, que é dada

por

A¢ - (kmz - kcz)d

= 27[cos(¢n — @) — cosa]}‘i (3.36)

Esta diferenca de fase poder4 ser grande e isto causar4 interferéncia destrutiva, originando
uma intensidade muito fraca da onda difratada. Note que, se o angulo da onda A, for
escolhido de forma a satisfazer a condigdo ¢,, = 2a, nenhuma diferenca de fase existird
e, entdo, todas as ondas difratadas nas grades finas interferirio construtivamente, o que

originard uma onda difratada intensa. Esta situagio é derivada da condigao de Bragg para

difragio

kn =k. + mq (3.37a)

ou
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A

= 2) = —=Z
sena = sen(¢,, /2) mo

(3.37b)
o que restringe a dire¢ao do vetor k..

E importante observarmos que se o feixe difratado pela grade for um dos préprios que
a criou, ou seja o = 6/2 (fig. 3.2), automaticamente a condigio de Bragg é satisfeita para
m = 1 e, portanto, a primeira ordem difratada do feixe Ag coincide com a ordem zero do

feixe A, e vice-versa. O caso em questao, denominado de auto-difracio, serd descrito a

seguir.

3.5-3. Auto-Difracdo em Redes Espessas

Do que foi descrito acima, podemos entender que a observacio de vérias ordens auto-
difratadas serd mais facilmente alcangada se tivermos uma grade fina, pois neste caso nio
hé a limitagdo imposta pela lei de Bragg. Entretanto, por (3.28) e as condigdes (3.32,33),
vé-se que este tipo de grade precisa ser formada em filmes. Com efeito, para comprimentos

de onda no visivel e dngulos § tio pequenos quanto 1 minuto, a espessura do material deve

ser de cerca de 100 um.

Ji a auto-difragdo numa rede espessa, mais apropriada em cristais, fica reduzida 3
existéncia de praticamente dois feixes, o de ordem zero e o de primeira ordem, por causa
da condi¢ao de Bragg, a qual implica numa dristica diminuigao da eficiéncia de difracio
das outras ordens. Sendo este o caso, o processo é denominado de mistura de duas ondas
ou TWM (“Two Wave Mixing”). Identificando A, como A, e Ag como A,, e usando as
equagdes (3.29,30), verifica-se que a amplitude do campo resultante A e a modulacio do

indice de refragio An (proporcional 3 intensidade total) serdo:
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A = Ao + Al C‘-(q.r)

An = &[AOA;e—i(q.r-l-v) +A1A;ei(q.r+7)J

2

(3.38)

(3.39) .

onde introduzimos « para representar uma possivel diferenga de fase entre a grade de

intensidade, criada pelos feixes incidentes, e a grade de indice de refragdo. Esta diferenca

de fase v pode ser causada, por exemplo, se o meio nio responder instantineamente ou

for de resposta nio-local.

Por (3.16a) e re-escrevendo a j-ésima amplitude como

4;(z) = |4,(2)]e* )

onde ¢,(2) é real, chega-se is seguintes expressoes:

Yl (52) it
Yol (42) i
o () e

com n; considerado real e desprezando-se a absor¢io do meio, por simplicidade.

(3.40)

(3.41a)

(3.410)

(3.42q)

(3.42b)

A solucdo de (3.41), na forma de intensidades I,(z), em funcio da intensidade total

incidente no meio Iy = I,(0) + I, (0), é:

48



L(2) = Ir [1 + 1,(0)1,(0)" *ezp (chnz Ir SCn'yz) ] - (3.43a)

L(z) = I [1 + I,(0)1, (0)tezp <— 2“’:2 I sen'yz) }_ 1 (3.43)

que juntamente com as equagdes (3.42) nos leva as seguintes conclusdes (se n, > 0)

1) Se v = 0, as duas ondas se Propagam independentemente e sem sofrer qualquer
modificagdo em suas intensidades (desprezamos a absor¢do). No entanto poderd haver uma

inclinagéo na grade de indice, caso as intensidades sejam diferentes, causada pela diferenca

de fase ¢, — ¢; que surgird no meio.

2) Se v # 0, as ondas trocam energia entre si e, se o meio for suficientemente extenso,
toda a intensidade I, poderd ser totalmente transferida para o feixe I,. E no caso
especial v = 7/2, que ocorre em meios foto-refrativos por exemplo [19], as fases das ondas

permanecem inalteradas e, por isso, nio ocorre qualquer inclinagao da grade de indice.

rd

E importante ressaltar que se o meio nio-linear tiver resposta local, nenhuma
transferéncia de energia ocorre pois, neste caso, 7 = 0. Isto é decorrente do fato de que
© nosso tratamento tem sido feito considerando que a grade é estaciondria. Veremos no
préximo capitulo que mesmo nesse tipo de meio é possivel criar uma grade nio-estacioniria

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

havera troca de energia.
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4. MISTURA DE ONDAS EM
MEIO KERR SATURAVEL

4.1. INTRODUCAO

No Capftulo 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 é uma diferenca de fase
entre a grade de indice de refra¢io, formada no meio nao-linear, e o padrio de interferéncia
dos feixes incidentes. Em meios foto-refrativos a diferenca de fase é causada pela prépria
natureza do efeito foto-refrativo [27], no caso de frequéncias iguais. Num meio tipo Kerr,
entretanto, a mudanga de fase é normalmente produzida usando-se frequéncias diferentes
(feixes nao-degenerados), o que origina uma grade movendo-se e com uma defasagem

proporcional ao tempo de resposta do meio [28].

O meio tipo Kerr é muito estudado principalmente porque é simples de ser tratado
tanto analiticamente quanto numericamente. Tal meio é caracterizado por apenas dois

parametros:

i) indice de refragio nio-linear n,

ii) tempo de resposta 7
e pode ser usado como modelo para o sistema de dois niveis saturiveis.

A mistura de ondas nio-degeneradas em meio Kerr tem sido observada, e tratada
teoricamente, em diversos materiais absorvedores ao longo desta Gltima década [29-36].
No entanto, os efeitos de saturag@o no processo de auto-difracio em meios absorvedores

saturdveis de dois niveis, s6 h4 pouco foram discutidos teoricamente. Primeiro no caso
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particular da mistura de duas ondas nio-degeneradas (NDTWM) [37] e recentemente para

0 processo de mistura de n-ondas por auto-difracio [25].

Neste capitulo descreveremos os dois tratamentos, onde mostraremos que os resultados
de Zhou et al [37] (secio 4.2) sdo obtidos como caso particular do nosso modelo [25] (secao

4.3).

4.2. MISTURA DE DUAS ONDAS NAO DEGENERADAS

Consideremos duas ondas planas de frequéncias diferentes, incidindo num meio
absorvedor saturdvel, com campos elétricos linearmente polarizados ao longo do eixo y

e vetores de onda no plano x-z, tal como na figura 3.2b. Escrevendo a polarizagdao do meio

comao:

2
€ t(w,it— .r
P== Z X;Aj(z,t)et=kim) Lo (4.1)
J=1
onde x, = x(w;) é a susceptibilidade complexa na frequéncia w;, substituindo P e o campo
elétrico E (eq. (2.3a)) na equagio de propagacao (2.4), chega-se a seguinte expressio para

a variagao de intensidade I; no meio:

dI_,- _ wJ'X;" IJ’
dz =~ cos(8/2)n, (42)

considerando-se o caso estacionirio e que é valida a aproximagio SVEA. Nesta expressiao,

x;.' é a parte imagindria da susceptibilidade obtida pela relagao:

Xi = x;. — ix;.l (4.3)
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A solugao da equagido (4.2) é imediata, a saber;

5(2) = L;(0)e™* (4.40)

0
w,' Xj

o; = cos(8/2)em, (4.4b)

’
onde identificamos e; como a absor¢io do meio na frequéncia w,. E preciso que conhecamos

1" .
X, para que possamos descrever o que ocorre com os feixes apOs atravessarem o meio.

Com esta finalidade, vamos considerar o meio absorvedor saturével como um sistema
de dois niveis e que um dos campos, digamos A, seja muito menos intenso do que o outro.
Nesta situacao podemos usar o formalismo da matriz densidade descrito no capitulo 2, onde
o célculo é feito considerando-se todas as ordens no campo forte A; e apenas a primeira
ordem no campo fraco A,. Este procedimento é 0 mesmo que fora adotado por Pinard
e Grynberg [38] (e utilizado por Zhou et al [37]) mas nés iremos um pouco mais além
com a inclusdo de um termo, desprezado no tratamento feito por esses. Os detalhes do

desenvolvimento estio descritos no apéndice I e s6 apresentaremos aqui as linhas gerais.

4.2.-1. Célculo das Susceptibilidades

Sejam a e b os niveis superior e inferior, respectivamente. O tempo de relaxagio
longitudinal é T} e o transversal é 7T;. Denominando a ordem de perturbagao com relagao

a presenga do campo fraco A,, tem-se a seguinte condicao inicial:

P+l =1 (4.5)
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ou seja, inicialmente A, = 0 mas a presenca do campo forte A, distribui a populagao entre

os dois niveis. Por (2.22), as equagdes até a primeira ordem no campo fraco sio:

ap(o) . ap(o)
ih o = [H, — pE,,p)] + ik o) (4.6a)
(1) (1)
22 (0, uB,) + |, - B, o) +in (22) (4.60)
rel

onde x é o operador de momento de dipolo elétrico, com elementos de matriz ..

A solucéo de ordem zero é imediata e nos d4:

0, (0L — pl)
(o) — bb aa t(wlt ky.r) 4.7a
pab z 2(rab -— 161) ( )
°) _plo) =iy 4 Lol 77 (4.70)
p — Paa ra612(1+r2) )
onde T',, = Tz‘1 é a taxa de decaimento da coeréncia, 6; = w, — w; é a dessintonia

ou "detuning” da frequéncia w; com relagao a frequéncia central da transicio w,, N, =

Ko A, [h é a frequéncia de Rabi e r é dado por

r = _71- —(6,T3)"! (4.8)

que, no sistema de dois niveis, é igual & razio entre as partes imagindria e real da

susceptibilidade, na presen¢a de um tnico campo (ver pdg. 153 da ref. [18]).

Para achar a solugdo na primeira ordem é preciso mais empenho algébrico, embora o
célculo ndo seja dificil. A maior dificuldade é, com certeza, determinar as combinagdes de

frequéncias que sdo importantes em cada elemento da matriz densidade. Sio elas:
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(1) = Beitva=wslt g0 (4.9a)

) = Ceflwi-wa)t | poivat (4.9b)

onde B, C e D sao fungbes dos vetores de onda, mas independem do tempo (aproximacio

de onda girante).

Substituindo as equagGes (4.9) em (4.6b), determina-se D e, juntamente com )

ab ?

obtém-se as susceptibilidades x; igualando-se (4.1) com a relagio:

P = NTr(up)

= Npy,, (pf‘:) + PS;)) + c.c. (4.10)

onde N é a densidade de dtomos (ions, moléculas, etc.). Finalmente, os coeficientes de

absor¢ao para os feixes forte e fraco sio respectivamente:

a1+ (6T;)2]?

- cos(0/2)(1 + 1, /I;) (111a)
(6T)L /I, [ O +r
om0 (140)] w

com a, o coeficiente de absor¢ao linear no centro da linha, I; é a intensidade de saturacao

na frequéncia w;, e N éo produto da diferenga de frequéncias pelo tempo de resposta do

meio 7. Vejamos:

— Nll"’ab ‘2 T2 We

a
° €, hen,

(4.12a)
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n,ce, b

=02 6T, )? 4.12b
= Pz, O] -
r=T,(1+1,/I)* (4.12¢)

0 = (w1 —wy)r (4.124)

Na determinagio das equagdes (4.11) consideramos que as frequéncias sio muito

préximas e que o tempo de relaxa¢io transversal é muito menor do que o tempo de vida

do estado excitado.

No limite 6T, >> 1 nossa expressio (4.11b) leva ao mesmo resultado de Zhou et al
para a intensidade do feixe fraco I,(z) (veja a eq. (10) da ref. [37] e note que falta z
multiplicando o termo dentro do paréntesis). Entretanto, no nosso caso é possivel prever a
diminui¢ao na absorgao do feixe fraco causada pela presenca do feixe forte, que é originada

pelo termo proporcional a r em (4.11b), quando ambos possuem a mesma frequéncia. Isto

é conhecido como branqueamento ou “bleaching”.

Embora o referido termo sé apareca quando hi o feixe forte (ver eq. (I.16)) ndo
devemos confundi-lo como um termo de ganho de energia pelo feixe fraco [31], pois na
verdade o branqueamento é devido & diminuicio da populacdo do estado fundamental
provocada pela presenca de ambos os feixes e, como tal, cada um sente este efeito
individualmente (ver Secao 4.3). Contudo o efeito nio est4 explicito no feixe forte porque
nés consideramos I, << I, quando fizemos o cilculo das susceptibilidades, em outras
palavras: quando o feixe fraco chega o meio j4 est4 sobre a influéncia do feixe forte e este

nado “vé” o primeiro. Isto est4 implicito na forma das equacoes (4.6).
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4.2 - 2. Coeficiente de Ganho

Como vimos acima a absorgdo do feixe fraco é uma fungao da diferenca de frequéncia
! r'd Ié . . [ ] []
entre os campos (ou {1). Desse modo é possivel aumentar (ou diminuir) o coeficiente

de absor¢do a, e, consequentemente, gerar perda (ou ganho) de energia no feixe A,.

Obviamente o contrario ocorre com o feixe A, porque o meio nio é uma fonte de energia!

O parametro de ganho exponencial IT'; é definido como:

L(L,Q)

T () =¢tn L (L.0)

(4.13)

L é o comprimento do meio e se T, (1) é positivo (negativo) o feixe A, ganha (perde)

energia do feixe A,. De acordo com (4.4a) e (4.11b) a forma de T, (') é:

' '—aoLst 1’1 /Iﬁ n, —_ rn'2
L) = 4.
() [1+ (6T2)%|cos(8/2) (1 + I, /I,)? ( 1102 ) (4.14)
_ 41rn;L I 0 —rz\ -
~ deos(6/2) (1+1,/1,)? ( 1+ 02 ) (4.15)

aqui A é o comprimento de onda (vécuo) da radiagao incidente (A1 = Az) e I é o valor

médio da intensidade do feixe forte no meio, que é determinado pela relagao

1

O N e
1,:5/0 L (s)dz = I, () 2 =_0)

4.16
ol (4.16)

a qual mostra que a teoria discutida até agora funciona muito bem quando ay L << 1.
Isto ¢, quando I,(2) = constante = I, (0) (meio opticamente fino) a solugdo (4.4a) estd

correta porque a susceptibilidade x, independe de z.
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A forma (4.15) (obtida por (IL5) do apéndice II) se reduz aquela de McMichael et al

[30] quando os efeitos de saturagio nio sio considerados (I; << I;) [40]. Vemos que s6
existe ganho (ou atenuagio) se n; for diferente de zero, ou seja, quando a frequéncia do
feixe forte estiver deslocada do centro da banda de absorgao. Isto pode ser acompanhado
pela figura 4.1 a qual mostra n; e n;' em funcdo de (w — w,)T;, normalizados ao valor
maximo do médulo de n, que é ca, /2w, I; Lembramos que o sinal de r é 0 mesmo de n;,

conforme a equagio (I1.6) do apéndice II.

Com a ajuda desta figura e separando o pardmetro de ganho em suas partes simétrica

Ts(Q') e anti-simétrica T, (1), que sdo:

W1 , . w2
I‘s (Q ) = 5[1‘1 (ﬂ ) + I‘l (—ﬂ )] = -—C()\, L, Il)n2 m,; (4.170,)
1 _ 1 ] ] ] n,
r,(Q)= E[Fl(ﬂ )=Ti(-0)]=C() L, Il)n21_+_ﬂ'; (4.17b)
com
_ 4rL 2
C(\L L) = WL (1+1, /I5) (4.17¢)

é facil de ver que a parte simétrica nunca origina ganho, pelo contririo, a existéncia da
parte imaginédria do indice de refragio nio-linear causa uma diminui¢do no processo de
transferéncia de energia entre os campos. Isto pode ser entendido do seguinte modo:
quando as frequéncias sdo iguais h4, como dissemos antes, o branqueamento e o feixe fraco
sofre menos atenuagdo ao passar pelo meio, mas se as frequéncias forem diferentes o feixe
fraco serd mais absorvido porque, espectroscopicamente, ele nio sentir4 a presenca do

rd
outro feixe de luz (o mesmo raciocinio vale para o feixe forte). E como se agora houvesse

uma inibicao do branqueamento.
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Figura 4.1 Partes Real e Imagindria do indice
Kerr n, versus Dessintonia.

O ganho (ou atenuagdo) esté realmente ligado a parte anti-simétrica e depende
- ! . ! ! -~ 2z .
exclusivamente de n, e no sinal do produto n,{)’. Por esta razio é que muitas vezes

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

L(L,Q)

r,(0) = an

= 2T, () (4.18)
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e 10 caso de n, positivo, a curva T, ()xQ’ é idéntica aquela de n,x(w — w,)T; da figura
4.1. Portanto haverd ganho méximo se ' = 1 e atenuagio méxima (ganho do feixe forte)

! . , XL Y -
se {1 =-1. O inverso é vilido no caso n, negativo.

A medida da curva T, (1) permite a determinagao da parte real do indice de refragio

nao-linear, o tempo de vida do estado excitado T, pela condi¢do de méaximo T, (ﬂ') em

9) =Q;‘ que é

o (w, —w,)T,

0, = 1T T/L, =1 (4.19)

e ainda a intensidade de saturagio I, , fixando-se a diferenga de frequéncias em 7' (I, =
- . - . 3 !

0) e variando a intensidade do feixe forte I,. Por outro lado, medindo-se T, (') pode-se
- . 3 ’ - " rd . Vs . ! !

determinar a parte imagindria n, porque o méximo e minimo ocorrem em Oz €05,

respectivamente que sio:

a)n,>0=>r1r>0

ﬂ:n” =vV1+r2—r

(4.20)
Qi =—-V14+1r2 —r
b)n, <0=>1r<0
Qpae = V1417 4|1
(4.21)

Din = V1472 +r|
além disso o gréfico T, (1')xQ) cruza o eixo N’ em 01,  O(T, (2,) = 0) que é dado por:
(4.22)

Esta condigdo (4.22) é uma consequéncia da presenca do termo simétrico I's(M) o
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qual desloca para baixo a curva anti-simétrica T, (ﬂ) Daqui concluimos que um desvio

L] [ ] ! . . . . ~ y
da anti-simetria na curva T, (') indica de imediato um valor nio nulo de n,.

Gostariamos de enfatizar a contribuicio deste modelo no que diz respeito a
dependéncia da condi¢do de méximo ganho com a intensidade, expressa em (4.19). O
méximo de T, (ﬂ') versus I, /I; ndo ocorre em I; = I; (caso em que Q' é independente
de I,) e sim em I, ~ 0,68 I, (fixado w, — w, = T, '). Zhou et al [37) confirmaram
experimentalmente a validade de (4.19) numa pastilha de vidro contendo corante e

recenfemente medidas feitas no rubi e GdAlO,:Cr** também mostraram o mesmo

comportamento [25,41]. Nossa contribuigio, com a extensio do tratamento de Zhou et
al até o termo simétrico, também nao é minima por causa dos interessantes aspectos

discutidos ao longo desta segio e que estio relacionados a presenca deste termo.
4.3. MISTURA DE VARIAS ONDAS NAO DEGENERADAS

Nesta secao descreveremos o modelo desenvolvido em nosso grupo para o tratamento
do processo da mistura de muitas ondas, interpretadas como auto-difracio numa grade
de interferéncia nio-estaciondria que é formada por dois feixes, incidentes num meio
absorvedor saturavel, de frequéncias diferentes mas préximas uma da outra. A motivacao
deste trabalho [25] foi a observagio dos efeitos da intensidade na condicio de méaximo
ganho (equagio (4.19)) além da necessidade de entender a curva de saturagio e a variacio
da intensidade do feixe difratado em ordem superior, com o pardmetro de dessintonia ',
que haviamos detectado no GdAlO,:Cré+ [36]. Quando iniciamos o trabalho ainda nio
havia na literatura nada a respeito dos efeitos de saturagio, embora tais efeitos ja tinham
sido observados na mistura de duas ondas [30], e o tratamento teérico de Zhou et al [37]

foi publicado nesse meio tempo.
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Um outro tratamento a respeito da TWM foi publicado recentemente por Fujiwara et

al [42] que, como veremos, est4 contido no nosso modelo como um caso particular.

4.3-1. Descricao do Modelo

Nosso modelo é uma extensdo do tratamento de Fragnito et al [43] que investigaram
o problema da auto-difragio em grades de populagio estacionirias. Como j& discutimos

anteriormente, é a diferenca de frequéncia entre os feixes que origina o ganho e por isso

nds consideraremos o caso nio-degenerado.

O meio absorvedor sera representado por um sistema de trés niveis, no qual o nivel
que é bombeado (i) decai muito rapidamente para o nivel chamado de excitado (e). Esta
situagao corresponde ao caso v >> T, ', T *, que est4 mostrada no apéndice III. Entio a

equagao que descreve a densidade de populacio n, do estado excitado é:

dn,

I dt

+ [1+ 8©)(z,2,t)|n, = S (z, 2,1) (4.23)

onde S(°)(z,z,t) é a intensidade total incidente no meio dividida pela intensidade de
saturagao I; e é denominado de parimetro de saturacio. Consideraremos apenas o caso

de duas ondas planas, incidindo no meio com intensidades It (2) e I (2), o que leva a:

St (z,2,t) = S,(2) + S, (2)cos(qgz — A¢ — i) (4.24a)
S.(z) = [If (2) + I (2)]/I; (4.24b)
S, (2) =2\ IF (2)I; (2) /I, (4.24¢)
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onde ¢ = 27/A é o médulo do vetor da grade (eq. (3.36)), Ad = ¢F — ¢, € a diferenca
de fase entre as duas ondas e fl = w, —w_ & a respectiva diferenga de frequéncias., Para

resolver (4.23) vamos expandir em série de Fourier (1 + S(°))-* e n, na forma:

1 — - il{qx~Ad—0t)
m = C_Z Bg(z)e (425)
ne= Y Cfz)eitls=2¢-09) (4.26)
€= — o0

os coeficientes B, podem ser determinados diretamente de (4.24a) que dé:

B 1 A e—it(q:—A¢—nt) y
‘£ X,/o 1+86@

(4.27)

= [\/(1 +8,)2 = 8 — (14 8,)]"“](1+ S,)? — §2)~ o

aqui nao explicitamos a dependéncia em z apenas para simplificar a notagao.

A substituicio das egs. (4.25, 26) em (4.23) nos leva & seguinte relacio de recorréncia:

C,(1 — 40T, B,p) —i0T, » (p—m)C,_,. B, =6,,— B, (4.28)

m#0

Note que cada B, é sempre menor do que um e deverd decrescer com o aumento da ordem

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

C,=1-B, (4.29q)

Cp# o = (4.296)

I, _, (1 - im0T,B,)

e como n, éreal tem-se C_, = C, . Essas expressoes sio validas para qualquer intensidade

dos feixes, entretanto experimentalmente o interesse é no caso em que um dos feixes possui
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intensidade muito menor do que a do outro e isto implica na condigao §; << S, e simplifica

sobre maneira os coeficientes C, que nesta situagio serao:

Co=5,(1+85,)7* (4.30a)
: (_1)p+1(1+ So)_l S, Ip|
Cono = I’ _,(1-:mQ) [2(1 + s,,)] (4.300)

com ' = T, (1+5,)"* como em (4.12d).

Uma vez determinada a densidade de populacio do estado excitado & preciso resolver
a equagao de onda para o campo elétrico total E e, por simplicidade, vamos supor que as
duas ondas incidentes sio linearmente polarizadas. No estado estacionério e considerando

0l <<w,,w_ por (2.4) tem-se:

2 2 2 2 __S =
VE+(Z) (" +x, + ;g xws) B =0 (4.31)

17 é o indice de refragio do material que hospeda o sistema absorvedor, xx, = x. — Xy €
a diferenca entre as susceptibilidades do estado excitado e fundamental, respectivamente.

Segundo as leis da difragio em grades [19] e através da figura 4.2 tem-se:

nsend, = (2p + 1)sen(6/2) (4.32)
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Fig. 4.2. Auto-difra¢do numa grade de populagzo.

e considerando pequenos dngulos podemos escrever:

1
kXr~f,z+(p+ E)qz (4.33)
wi =w+(p+1)0 (4.34a)
W’ =w-—p (4.34b)

com B, = *’cosf, a componente z do vetor de onda da p-ésima ordem difratada. Apés

essas consideragoes o campo elétrico se escreve:

o4

-



B(r) = G- ) {ay (et rime-oe ey
2 P
ol (4.35)
+ A; (z)ei[-pnt+(p+ +)ez) }e""ﬁl" + c.c.

onde AF sdo as amplitudes do campo elétrico de cada onda com componentes de k, na

direcdo positiva (+) ou negativa () do eixo x. Apds substitulcio de (4.35) em (4.31)

chega-se finalmente a:

dA? ' =L .
— =, {x,AI txwi Y, ePrmBn)s [C,,,_,,Ai&‘"""’“-k
m=o (4.36(1)
+ C;_'_m_'_lA; ei(P+m+1)A¢ + 'D:m (E)(l — 60"" ):' }

dA: o

P

o = “iﬂp{XgA; + X~ Z e(Br—Bm)z [C;_pA;ei(m~p)A¢+
m=e (4.36b)
+Chim+1 AL e—ilpim+1)ae +D;m (E)(l - 50'"‘)]}

com

T =w?/2¢%6, (4.36¢)

Nessas equagdes os termos contendo os coeficientes C’s representam o espalhamento
na grade nao-harménica produzida apenas pelos feixes incidentes, enquanto os coeficientes
D’s descrevem a deformagio dessa grade devida a interferéncia das ondas difratadas
com as ondas de bombeamento [43] e a origem destes termos pode ser acompanhada no
Apéndice IV. Em principio 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
Apéndice IV, j4 incluidos os efeitos de saturagdo. A complexidade do problema depende

do grau de aproximag@o desejada, entretanto quando S; << S, poucos termos precisam
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ser considerados, o que leva a uma grande simplificagdo. Verificaremos agora a validade

de nosso modelo no caso da mistura de duas ondas e no préximo capitulo compararemos

com os resultados experimentais em Rubi, Alexandrita e GdAlO,:Cr8+.

4.3-2. Aplicacdo do Modelo & Mistura de Duas Ondas

Quande apenas duas ondas estdo no meio isto significa que s6 a ordem zero deve ser

considerada e por (4.36) tem-se imediatamente:

dAT . . i _

dzo =¥ [(Xv + X~ CO)A:- + X~ C1 € A¢A° } ‘ (4'370’)
dA; . - —ing 4+

dz = -7, (Xg -+ XNL CO)AO + XNL CIC AO (4-37b)

Se o meio for opticamente fino e I << It o coeficiente C, é aproximadamente
constante pois a intensidade do feixe forte I} niao deve mudar muito ao longo do meio.
Neste caso o termo entre paréntesis s6 contribui para a fase.de cada onda (a parte real)
e para o coeficiente de absor¢do (a parte imagindria), enquanto os outros termos sio

os responsaveis pela troca de energia entre as duas ondas. O coeficiente de absorgao

(intensidade) « serd:

o, (1+S,)"!
cost,

@ =27,(x, + Xy Co) = (4.38)

onde a, é o coeficiente de absor¢io do estado fundamental na frequéncia do laser e
" ”n - - ’ - -~ - ’
Xnr = —X, tanto no sistema de dois niveis ou no de trés niveis que nés descrevemos
~ . . - ! . It " ' ’ .
no apéndice IIl. Substituindo C; e com n, = n, + in, e r = n, /n, (apéndice II), as

equagoes para as intensidades s3o:
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dI;" A , _ y -0 )

= (Acosﬂ ) n,(1+5,)"* T It —alt (4.390)
dl; 4 ' L rt0) i

iz = (Acc:sra ) n,(1+5.)"" <1r+ 9'2) I - al; (4.390)

Estas expressoes reduzem-se as de Fujiwara et al [42] se escrevemos as amplitudes dos
campos e, como dissemos, é um caso particular do nosso modelo. Se os efeitos de saturagio
forem desconsiderados (S, << 1) os resultados sao os mesmos da mistura de duas ondas

anteriormente conhecidos [28, 29, 31).

Vé-se também que os termos que dependem de r nio provocam ganho e simplemente
representam o branqueamento de um feixe pelo outro. E ainda se I << I} o primeiro
termo em (4.39a) pode ser desprezado e a absorgdo do feixe forte satura com (1 + S,)*

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

nn _ ag)\
2 47('.[5

(4.40)

que é o mesmo resultado do tratamento de Zhou et al [37).

As equagoes (4.39) s6 admitem solugbes analiticas exatas se r = 0 e no limite S, << 1.
Estas soluges prevéem um aumento da intensidade I (2) (e continua diminuigio de I (2))
com o comprimento do meio até um certo comprimento tal que o ganho iguala-se as perdas
[29]. Se r é diferente de zero s6 é possivel obter solugbes numéricas, contudo se a depreciagio

do feixe forte for desl;rezivel pode-se chegar as seguintes solugdes aproximadas:

It (L) = I (0)e~** (4.41a)
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I(L)y=1I; (O)e:z:p[ (g T n,' - a) L] (4.41b)

onde

(4.41c)

_4m n I (0) [1-—eof
7 Neost, (1+S,,)2< al )

e L é o comprimento do meio ndo linear. A partir destas solucoes chega-se 3s mesmas
expressdes para os ganhos T, (') e T, (Q') definidos na secio 4.2-2 (egs. (4.15) e (4.18))

e, portanto, as demais conclusées contidas naquela se¢ao continuam véalidas.
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5. RESULTADOS EXPERIMENTAIS EM AlOQO,,
BeAl,O, E GdAlO, DOPADOS COM Cr+

5.1. INTRODUCAO

Neste capitulo faremos um resumo das caracteristicas dos cristais utilizados (se¢io

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

nossos resultados experimentais obtidos nesses cristais (se¢des 5.4 a 5.6). Antes, porém,

precisamos fazer algumas observagdes com relagio aos valores aqui apresentados e que

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

i - Os coeficientes de absorgao foram medidos naquela ocasiZo num instrumento recém-
adquirido (Cary 2315) que estava com defeito, causando um achatamento na escala de
absorbincia. Refizemos as medidas num espectrémetro Cary-17 com luz nio-polarizada e
também polarizada. Medimos ainda com laser de argénio na linha 5145 A com polarizacio

vertical. A diferenca entre essas medidas foram menores do que 5%.

ii - Como foi discutido na segio 4.2-2, a intensidade de saturagio ndo ocorre em
I} (0) = I; (o resultado conhecido naquela ocasiio). Mas pode-se mostrar que quando
fixamos a frequéncia da rampa num valor que corresponde ao méximo I', (f?') numa certa

intensidade ¢ (o que foi feito) e a seguir aumentamos a intensidade do feixe forte, 0 méximo

ocorre numa intensidade I,,,, dada por:

Ima. = 0,681 + 0,29

desde que 7 seja menor do que I; /3. Nossas medidas da saturagao foram feitas com a rampa

fixa quando a intensidade do feixe forte era ¢ = 0,1 kW /cm?. Portanto, as intensidades de
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~ . . \ . . !
saturagao atuais relacionam-se as anteriormente determinadas I, por:

(I, —0,29i) (1 — e~ %)
= 5.
L 0,68 aL (5-1)

onde incluimos aqui o fator discutido em (4.16).

swe - ' - ~ - . -~ -
iii - As diferengas nos valores de n, sdo consequéncias dessas corregdes nos coeficientes

de absorgdo, intensidades de saturagdo e da inclusio da intensidade média (4.16) no

parametro de saturagdo S,.

5.2. CARACTERISTICAS DAS AMOSTRAS

Cristais dopados com Cr®* s3o bastante estudados principalmente porque oferecem
grande potencialidade para agao laser. Os lasers de rubi (Al, O5:Cr®+) [1] e o de alexandrita
(BeAl,0,:Cr®*) [44] sdo exemplos. De maneira geral os materiais dopados com Cr®+
apresentam duas bandas largas de absor¢ao na regiso do visivel, centradas em 400 nm
(“*T,.) e 550 nm (*T;). O bombeamento numa dessas bandas é seguido por decaimento
nao radiativo muito rdpido (~ 107°s) para um terceiro nivel (*E) o qual possui tempo
de decaimento relativamente longo (~ 107 %s) e praticamente ndo hi depopulagio direta
da banda excitada para o estado fundamental, ou seja, a eficiéncia quantica é préxima da
unidade [50]. Portanto, tais materiais podem ser modelados por um sistema de trés niveis
sendo o nivel excitado ?E denominado de meta-estivel e o seu longo tempo de vida se
deve a regra de selegdo de spin que proibe a transicio por dipolo elétrico para o estado
fundamental * A,. Em consequéncia destas caracteristicas consegue-se inverter a populagio
com intensidades relativamente baixas (alguns kW /cm?) porque a intensidade de saturagao

¢é determinada pelo tempo de decaimento do estado meta-estivel.
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O diagrama de niveis de energia do Cr®* nos trés materiais aqui estudados sio
similares e apresentamos na figura 5.1 o referente ao rubi segundo a referéncia [45]. A

alexandrita e o GdAlO;:Cr®* apresentam algumas particularidades, além de diferentes

posigoes dos niveis de energia. No GdA10;:Cr®* o estado fundamental nio é degenerado

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

dois tipos de sitios de simetria: o de inversdo e o de espelho (“mirror site”), em contraste

ao rubi e aluminato de gadolineo onde o Cr®* sé ocupa um tipo de sitio com simetria de

inversao.

A transicao entre estados de uma mesma configuragio é proibida por dipolo elétrico
se o ion estd num centro de simetria de inversio e é, digamos, “mais permitida” quando o
fon ocupa um centro sem tal simetria. £ porque neste iltimo caso os termos impares do
campo cristalino permite a mistura de estados de outra configuragio com paridade oposta
aos estados originais (veja por exemplo ref. [47]). Em consequéncia disto o tempo de

decaimento dos fons no sitio de simetria de espelho é muito menor do que o daqueles fons

no centro de simetria de inversao [56].

Nas figuras 5.2 a 5.4 sio mostrados os espectros de absor¢io nio polarizados
e a temperatura ambiente para as trés amostras aqui estudadas. O eixo vertical
registra absorbincia (Abs) ou Densidade Optica. Esses espectros foram obtidos com um
espectrometro Cary 2315. Neles podem ser vistas as bandas *T, (550 nm), *T,, (400 nm)
e *T;, (250 nm). Também pode-se ver a absor¢io para o nivel 2E em 694 nm no rubi e
em 680 nm na alexandrita. No aluminato de gadolineo esta transicio situa-se em 726 nm

e é por isso que nio aparece na figura 5.4.

Notamos ainda que o aluminato apresenta uma diferenga muito grande com relagio
aos outros dois compostos na regido de 200 - 300 nm. Isto é porque, além da banda *T,,

e da banda de transferéncia de carga do Cr®*, existe também uma superposigao da banda
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de exciton do Gd e ainda a banda de centros de cor que se formam quando do crescimento

do cristal de GdAIO, [48].
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Figura 5.1. Diagrama dos niveis de energia do rubi, segundo Kushida[45].
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Figura 5.4. Espectro de absor¢ao em GdAlO;:Cr®+* a temperatura ambiente.

5.3. DESCRICAO DO EXPERIMENTO DE MISTURA DE ONDAS

A montagem experimental para a medida do ganho de energia por um feixe fraco
I;, cedida pelo feixe forte I,, através da mistura de duas ondas, est4 esquematizada na
figura 5.5. O feixe de um laser de argénio com poténcia travada - Coherent Innova 200 - é
separado em dois através de uma limina de vidro LV. O feixe forte I; chega na amostra A
ap6s reflexao nos espelhos dielétricos M que refletem 100% & 45° em 5145 A. A intensidade
do feixe de prova I, é cerca de 1% de I,. Este feixe atinge a amostra depois de passar por
um filtro neutro F e ser refletido por um espelho M o qual estd montado em conjunto com

uma cerdmica piezo-elétrica PZT Jodon modelo MD-44. A lente L, tem distincia
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focal de 60 cm e a amostra é colocada no foco dessa lente. Nenhum dos feixes incide
perpendicularmente & superficie da amostra. Cada um deles forma um angulo de 1° com

a normal a superficie (2° entre si).

Apbs a amostra o feixe forte é bloqueado por um anteparo B. O feixe fraco passa
através de uma iris O sendo finalmente coletado por uma lente L que focaliza-o num
fotodiodo MRD-300. O sinal desse fotodiodo é amplificado por um amplificador linear

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

multimetro digital MD.

A parte da figura que estd delimitada por linhas pontilhadas representa uma pequena
mesa de aluminio espesso coberta com acrilico transparente. Isto evita circulagao de ar
ou poeira que pode causar distirbios no padrao de interferéncia quando o laser estiver em
poténcias mais altas. Esta mesa e os demais componentes épticos (laser, L;, B, O, L, FD)
estao sobre uma mesa de mirmore com banco de areia e entre ambas as mesas existe uma

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

Os feixes difratados em primeira ordem estio representados por linhas pontilhadas
e identificados como Ip, e Ip, correpondendo is difracdes do feixe forte e do fraco,
respectivamente. GO é um gerador de onda digital de 0 - 10 V em conjunto com um
amplificador chaveado o que permite uma saida controlada de O - 3000 V. Este gerador
pode fornecer trés tipos de onda: rampa ascendente, rampa descendente e triangular. Os
tempos de subida e de descida da onda triangular foram calibrados com o uso de um

frequencimetro de modo a serem exatamente iguais.

A aplicagdo de uma rampa com frequéncia f, faz o PZT mover-se com velecidade
constante e isto causa uma mudanga na frequéncia do feixe I, por efeito “doppler”.

Ajustamos a tensdo maxima da rampa de modo que o feixe se desloque um comprimento
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de onda o que corresponde a uma diferenca f, em sua frequéncia linear. Dessa forma, a

“~ . [ ! . Ld
relagao entre o parimetro de dessintonia {1 e a frequéncia da rampa é simplesmente:

0 =+2rf.r (5.2)

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

frequéncia do feixe de prova e originando 7' > 0 (veja equagio (4.12d)).

A éuperposigéo dos feixes I; e I, na amostra pode ser monitorada pelo osciloscépio
colocando-se uma onda triangular no PZT com uma certa frequéncia de modo a satisfazer
(aproximadamente) a condigao de méximo I', ('), equagdo (4.19), e alinhando-se um dos
espelhos até que se tenha uma onda quadrada com méxima amplitude possivel. Feito isto,
ao se colocar uma rampa o sinal é praticamente constante e pode ser lido diretamente num

multimetro digital, o que simplifica sobremaneira a deteccao!

A diferenca de caminho entre os dois feixes foi de aproximadamente 1 cm, que é
muito menor do que o comprimento de coeréncia do laser de argénio. O raio do feixe foi
determinado colocando-se uma fenda de 10 um no lugar da amostra e fazendo-a deslocar-se
de maneira que o perfil do feixe pudesse ser detectado. Este perfil foi aproximadamente
gaussiano e obtivemos o valor de w = 130 um que é o raio do feixe quando a intensidade
cai de e”? do seu valor méximo. A polarizagio do campo elétrico de ambos os feixes é

linear e perpendicular ao plano da figura 5.5.
5.4. MISTURA DE ONDAS EM RUBI

Medidas de TWM em rubi j4 haviam sido feitas anteriormente [30, 49] e por isso

esse cristal serve como referéncia para a verificagio do bom funcionamento do sistema
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experimental. Nossa amostra tem a forma cilindrica com o eixo ¢ paralelo ao eixo do

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

0,55 cm e os feixes incidiram ao longo do eixo ¢ com o campo elétrico perpendicular ao

mesmo (polarizagio o).

A segao de choque do estado fundamental em 5145 A é 6, = 6,5 x 102° cm? [45]
e o tempo de vida é 3,4 ms [50], ambos 3 temperatura ambiente. ‘A intensidade de
saturagao prevista pela eq. (IIL5) é de 1,75 kW /cm?® e nés observamos o maximo T, Q)
em 1,47 kW /cm® que através de (5.1), com o coeficiente de absorgio a, = 0,70 cm™!
medido por nés, nos dd I; = 1,76 kW /cm? em perfeito acordo. Os tempos de resposta
Tl' por ndés observados através da TWM em duas intensidades bem distintas, 0,1 e 1,47
kW /cm?, foram de 3,3 e 2,1 ms, respectivamente [25]. Através da equagdo (4.12c) obtém-

se o tempo médio T; = 3,5 ms o que mostra um excelente acordo entre nossos resultados

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

Na figura 5.6 é mostrada a curva do ganho T, (ﬂ‘) em funcio da dessintonia ' em
5145 A com a intensidade do feixe forte I (0) = 0,1 kW /cm?. Os resultados experimentais
sao mostrados com quadrados e a linha sélida é obtida por (4.13) e (4.41b) com n, =
1,8 x 10~°% cm?/W e r = 0,03. O mesmo valor de r foi obtido por Boothroyd et al
[49, 51}, entretanto nosso n; é cerca de duas vezes maior. Contudo acreditamos que nossos

resultados sao melhores, conforme discutiremos adiante.

A méxima transferéncia de energia foi de 67%, obtida da expressao de T, () com Q' e
S, iguais a 1. Isto mostra uma maior potencialidade do rubi para aplicagio em osciladores

em A = 5145 A ao invés de 4880 A, visto que neste tltimo caso a transferéncia de energia

é menor [30].

Nenhuma difracao de primeira ordem pode ser observada mesmo com intensidades
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préximas da intensidade de saturagdo. Dois fatores concorrem para isto:

2) o indice de refragio ndo-linear ¢ muito pequeno,
b) o fator Q que expressa a condigdo de grade fina (Q << 1) ou espessa (Q>>1)e

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

_2rL)

Q e

€ igual a 45 na nossa amostra, ou seja, a grade é muito espessa.

:
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b o O
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Figura 5.6. Ganho em func¢io da dessintonia no rubi.

I} (0) = 0,1kW /cm?® T, =3,3ms n, = 1,8 x 10~%cm?/W r = 0,03
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5.4-1. Absor¢ido do Estado Excitado

O sistema de trés niveis que utilizamos para desenvolver nosso modelo teérico
sobre mistura de ondas ndo considera a absorcio do estado excitado o, porque, assim,
precisariamos de mais niveis para descrever o sistema. Entretanto, nos cristais dopados
com Cr®* a absor¢ao do estado excitado pode ser até maior do que a do estado fundamental
[45, 52]. Mas a populagio que sai do nivel 2E para niveis superiores volta para esse nivel
novamente, através de decaimento nao-radiativo num tempo muito mais curto do que o
tempo de decaimento do nivel 2E [52, 57]. Portanto, no estado estacionirio o Cr’+ se
comporta como um sistema de trés niveis e a absorcio do estado excitado precisa ser

levada em conta apenas na parte imagindria da susceptibilidade (eq. (4.38)) e o nosso

modelo pode ser aplicado. Os resultados experimentais do ganho T, (ﬂ') comprovam isso!

A segao de choque do estado excitado em 5145 A é o, = 3,7 x 1072° cm? (pol. o)
medida por Kushida [45] & temperatura ambiente. Medimos a absor¢io do estado excitado
observando-se diretamente a transmissio do laser em intensidades baixas e a seguir em
intensidades muito maiores do que I; como foi feito anteriormente por A. Szabo [53]. O

coeficiente de absorgdo total a para incidéncia normal é:

o teS,

1+ S (5.4)

entao quando S, — 0 sé obtemos a, e a intensidades muito altas a absor¢io é toda do
estado excitado. Mostramos na figura 5.7 a transmissio (= Ps / Pi) em funcdo da poténcia
incidente Pi (corrigida com as reflexdes na superficie da amostra) quando o feixe do laser
nao foi focalizado (asteriscos) e quando focalizado com uma lente de 7,5 cm de distincia

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

de 0,57 obtido por Kushida [45] e de 0,54 obtido por Szabo [53].
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Figura 5.7 Transmissdo do Rubi em intensidades baixas (*)
e muito altas (o), b temperatura ambiente, como
funcGo da poténcia incidente P; em 5145 A
P. € a poténcia apds o cristal.

A concordincia nos valores obtidos pelo método de Kushida (laimpada com flashs
rapidos) e pelo método de Szabo (laser continuo com I > 10 I5) revelam que a produgéo
de calor no cristal, devida as altas intensidades, nio afeta as caracteristicas do cristal de

rubi. Resultados similares foram observados na alexandrita [52].
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5.4-2. Indice N3o-Linear

A parte imagindria do indice de refragio nio-linear por (IIL.7) pode ser escrita:

nn _ a,)\
2 471'16

(1—-0./0,) (5.5)

e com nossos valores experimentais dos coeficientes de absor¢ao e da intensidade de
saturacao chegamos ao valor de 6,5 x 10~1° cm?® /W, enquanto que nossa medida da
mistura de duas ondas nos di n;, = 5,4 x 10~1° cm? /W que é 17% menor. Esta diferenca é

completamente aceitdvel e esti dentro do erro experimental e principalmente na incerteza

no valor de r que é uma grandeza muito pequena.

Também por (IIL.7), supondo alargamento homogéneo e que apenas a banda *T,
contribui para a susceptibilidade do estado fundamental, a substituicio das expressoes

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

' )ﬁ Z Noai_:)ch

_ _ | 5.6
" = 1, 1+az b (5.6a)
ch = [(VJ' - l/c)2 - Vz] /V’)’je (5.6b)
By = 2(vs — V) [, (5.6¢)

onde N, é a concentragio de fons de cromo, ax.) é a secao de choque no centro da
transicdo entre o estado excitado (e) e um estado acima deste (7), e é a largura de
linha da transigdo, v, é a energia do ¢-ésimo nivel, v é a energia da excitac¢io e o indice ()

corresponde & banda *T;. Todas as energias sio em cm™?!.
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Pelo espectro de absorgio do estado excitado da referéncia [45] e aqui reproduzido na
figura 5.8, vé-se que em 5145 A a absorgio se d4 para os niveis 2T, + 2T, cujo centro estd
a 17.900 cm™! acima do nivel 2E, com O'E:) = 1,8 x 1072° c¢m?, e a largura desta transicio

¢ aproximadamente 2870 cm~'. Na nossa amostra medimos uma largura de linha «,; de
2600 cm™ . Com estes dados em (5.6) obtém-se n, ~ 8 x 10~ '° cm?/W que é uma ordem
de grandeza menor do que o valor observado pela TWM. Comparando as figuras 5.8a e
b nota-se que as transicdes na regido de 15000 - 30000 cm™ ! possuem seg¢oes de choque
da mesma ordem (10~ '° cm?) e por isso a contribuicio desses niveis nao & suficiente para
explicar a diferenca. Mas o estado de transferéncia de carga, embora mais afastado, possui
uma seg¢ao de choque a(c"z). =~ 1,0x 1077 cm?. Esta banda estd 40000 cm™! acima do nivel
’E e tem largura v,, =~ 5000 cm™* [45] e com N, = aq, /o, = 1,08 10*° cm™*®, na nossa
amostra, obtemos o valor de n, ~ 2 x 10~ % cm? /W correspondente & contribuicao desta

banda sozinha.

Isto parece confirmar que a banda de transferéncia de carga é a que mais contribui
para a parte real do indice nio-linear no rubi. A primeira suspeita deste fato surgiu anos
atrds para explicar a observagio de bi-estabilidade 3 temperatura ambiente quando o rubi
foi excitado entre as linhas R e por isso deveria haver um cancelamento das contribuicoes
dessas linhas, o que resultaria num n; extremamente pequeno e nenhuma bi-estabilidade
deveria ocorrer [54, 17]. Recentemente Adler e Lawandy [565] mediram a dependéncia de
n; com o comprimento de onda na regiio de 5650 - 6050 A e concluiram que o estado de

transferéncia de carga é o responsivel pelo valor de n2 no rubi entre 77 e 300 K.

Um importante aspecto destas observagdes merece destaque: como Acr é muito
grande, n, segue aproximadamente a forma de linha da banda ‘T, (através de I;) e deve
ter um valor méximo no centro desta banda (~ 5555 A). Ou seja, tem-se um alto valor de

' - ~ b rd 3 - -
n, numa iransicao ressonante o que é impossivel num sistema de apenas dois niveis.

83



(cm™) ]

. 8OF (G) Po{- o
-

o

= 60
-

O

§ 40}
=

(=]

a 20
L.

1/ (cm )

(cm™')
1.5t

05|

Absorption Coefficient

Figura 5.8. Espectro de absorg¢ao do estado excitado no rubi a temperatura ambiente,
segundo Kushida[45]. (a)- regido do visivel e ultra-violeta préximo, (b)- regiio do ultra-

violeta. A concentragdo de cromo é de 7,3 x 10'® cm™®.
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Na tabela 5.1 mostramos os valores experimentais obtidos neste trabalho para o rubi

através da mistura de duas ondas. Os dados sio para 5145 A e com polarizagio o. E na
tabela 5.2 apresentamos os valores de n, e r devidos somente & contribuicio do estado de
transferéncia de carga previstos pela equagio (5.6) em comprimentos de onda que foram
utilizados na referéncia [30] para medir n, em rubi. Os valores aqui previstos estio em

pleno acordo com os publicados naquela referéncia.

Tabela 5.1. Valores experimentais em rubi para

A =5145 A e com Polarizagé'.o E Llc,

L{cm) N,(cm™®) o (cm™!) e (cm™?) Ti(ms) I;(kW/cm?) n,(cm?/W) r

0,55  1,08x10° 0,70 0,42 3,5 1,76 1,8x10~% 0,03

Tabela 5.2. Valores estimados da contribui¢io do estado de transferéncia

de carga para n, em rubi

A (A) n, (10~%cm?/W) r
4880 0,70 0
5800 3,20 0,07
6060 0,76 -0,02
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5.5. MISTURA DE ONDAS EM ALEXANDRITA

Medidas das propriedades ndo-lineares da alexandrita tém sido feitas através da
mistura degenerada (ou ndo) de quatro ondas [56, 59] com excitagio na banda *T, e
mais recentemente através da auto-difragao de primeira ordem por mistura degenerada de
duas ondas (DTWM) com excitagio direta nas linhas R [20]. Entretanto nio é de nosso

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

(NDTWM) tenha sido observada anteriormente.

A alexandrita é um material laser que opera & ternperatura ambiente na regiao de 701
- 818 nm, através de bombeamento com lampada de “fiash” cuja radiagio é absorvida pelas
bandas *T, e *T,, [44]. O cristal tem simetria ortorrémbica e por isso suas propriedades
espectroscépicas dependem da polarizagdo da luz com relagio aos trés eixos cristalinos,
em contraste ao rubi onde os eixos a e b sido equivalentes. O laser de alexandrita opera
com o campo elétrico paralelo ao eixo b porque a secio de choque no centro da banda
*T, é cerca de 4 vezes maior nesta polarizacio do que com E Il a. Isto pode ser visto
na figura 5.9 onde é mostrado os espectros polarizados a temperatura ambiente, retirados
da referéncia [52]. Os pontos representam a secio de choque do estado fundamental o,
e a linha sélida é a secio de choque do estado excitado o.. Obtivemos exatamente os
mesmos espectros em nossa amostra para o estado fundamental e a medida do coeficiente
de absorcao em 5145 A mostrou-se independente da intensidade, ou seja, ndo conseguimos
observar uma variacio significativa (maior do que 10%) na transmissio da amostra quando
esta foi focalizada. Isto significa que a absorgio do estado excitado é aproximadamente
igual & do estado fundamental (veja eq. (5.4)) mas n3o pudemos detectar o valor absoluto
de e,. K por isso que reproduzimos aqui apenas os resultados de Shand et al para que

possamos fazer uma discussio semelhante & que fizerri0s no caso do rubi.
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Aproximadamente 78% dos fons Cr** ocupam os sitios com simetria de espelho (SE)

e os restantes 22% estdo em centros de simetria com inversio (SI). Quando o cristal é
bombeado em 5145 A sao excitados preferencialmente aquels fons Cr®** que ocupam os

centros SI (veja figura 9 da ref. [56]) e portanto a grade de populagao formada por TWM
deverd ter o tempo de decaimento associado & emissio do nivel meta-estivel 2E (ms). Por

outro lado, 0 bombeamento direto no nivel 2E (A = 680 nm) ou na banda *T, excita

preferencialmente os fons em sitios SE que decaem com um tempo da ordem de 240 us &

temperatura ambiente [56].

5.5 - 1. Curva de Ganho

Nés fizemos as medidas de NDTWM com os feixes incidindo ao longo do eixo ¢ e com
os campos polarizados paralelos ao eixo a. Nessa situacao o vetor q da grade induzida é

paralelo ao eixo b. O comprimento da amostra é 0,25 cm e o coeficiente de absor¢ao em

5145 A é de 1,16 cm™* nessa polarizacao.

Na figura 5.10 mostramos a curva de ganho T, (ﬂ') em funcio da dessintonia NI’ em
5145 A com a intensidade do feixe forte de 0,1 kW /cm?. A linha sélida representa o melhor
ajuste da nossa teoria com: n; =4x107% ¢cm?®/W, r = 0,03 e 0 tempo de resposta Tl' =
28,5 ms. Os quadrados sdo os resultados experimentais. O méximo T'; (?') foi observado
em 0,65 kW/cm? com a frequéncia da rampa fixada em ' =1 quando a intensidade do
feixe forte era de 0,1 kW /cm?. Ent3o, por (5.1), obtém-se I; = 0,79 kW /cm? e por (4.12¢)
T, = 32 ms. Este valor do tempo de vida do nivel 2E est4 em excelente acordo com os 35
ms obtidos por Weaver e Payne através de DFWM [56] e mostra que os fons em centros SI
é quem mais contribuem neste comprimento de onda. Com a segdo de choque o, =15x

10~2° c¢m?, obtida da figura 5.9, a intensidade de saturagdo prevista por (II1.5) é de 0,80
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kW /cm®, 0 que mais uma vez revela um excelente acordo entre teoria e experimento.
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- Figura 5.10. Ganho em func¢io da dessintonia na alexandrita.

I} (0) =0,1kW/ecm? T, =28.5ms n, = 4,0 x 10~*cm?/W r = 0,03

A mdxima transferéncia de energia foi de 26%. £ ficil ver que a transferéncia
de energia depende do produto n;IaL e que se a amostra de alexandrita tivesse o
mesmo comprimento do rubi a transferéncia méxima também seria aproximadamente 67%.
Entretanto nosso cristal de alexandrita possui uma concentragao N, = 7,73 x 10'® ¢cm~2
que é 7 vezes maior do que a do cristal de rubi €, uma vez que n; depende linearmente
da concentragdo, podemos concluir que a transferéncia de energia por NDTWM em

alexandrita é muito menor do que em rubi para 5145 A.
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-8.5 - 2. Outras Ordens de Difracio e fndice Nio-Linear

Foi possivel observar a difraciao de primeira ordem do feixe forte para intensidades
préximas da saturagdo mas a intensidade desta ordem foi muito baixa e por isso nao
conseguimos detectar qualquer variacio de intensidade como funcdo da dessintonia Q.
Note que a observagao dessa ordem nessa amostra, com baixa intensidade, é consistente
com o fato de que a rede formada é menos espessa (Q = 21) do que no caso da amostra

de rubi (n,I; é aproximadamente igual).

A parte imagindria do indice de refragio nao-linear n, = 1,2 x 10-° cm? /W prevé
por (5.5) uma segéo de choque do estado excitado igual a 1,2 x 10~2° c¢m?, que é menor do
que o valor medido por Shand et al [52] de 1,7 x 10~2° cm?. Porém o erro experimental
na determinagao de o, é cerca de 50%, como pode ser visto pelas barras verticais na figura
5.9, o que nos leva a concluir que nossos resultados prevéem o, de acordo com o que foi
observado por eles. Além disso nota-se que 0. =~ 0, 0 que explica porque nao conseguimos

observar variacao do coeficiente de absor¢do com a intensidade.

Através do diagrama de niveis (figura 5.1) e também da figura 5.9 vé-se qué a
contribuigao dos niveis 2T, + 2T, (=~ 18000 cm~! acima de ?E) cancela aquela do estado
fundamental na equagdo (5.6a) e que, portanto, as contribuigoes dos niveis situados mais
acima é que sdo importantes. Nio encontramos na literatura valores da secao de choque
do estado excitado para energias acima de 25.000 cm—? e por isso nao podemos estimar
a contribuicdo da banda de transferéncia de carga para n;. Contudo com o, = 1,0 x
107 cm? e supondo ;. ~ 2500 cm~! para a transigao entre o estado excitado e o nfvel
*T, situado 25000 cm™* acima do ?E obtém-se n, ~ 1 x 10~® cm? /W. E possivel que a
contribuigdo deste nivel e a dos imediatamente superiores sejam suficientes para explicar o

nosso valor experimental de n; . Note que n; Is /[N, ), que sé depende das secdes de choque,
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€ quase uma ordem de grandeza menor na alexandrita do que no rubi. Por outro lado,
em nossa amostra este fator é igual a 0,81‘x 1072° ¢cm? em concordincia com o valor que
se obtém com os dados da referéncia [5 ], que é 0,86 x 10~2° cm? em 4880 A. Tudo isto
pode ser um indicativo de que a banda ..-e transferéncia de carga nio é importante para a

polarizabilidade do estado excitado 2E em centros de simetria de inversio.

Na tabela 5.3 agrupamos os nossos resultados experimentais em alexandrita e que

foram discutidos acima.

Tabela 5.3. Valores experimentais em alexandrita para

A = 5145 A e com polarizagio E || a.

L{em) N,(cm™®) ¢,(cm™?) Ty(ms) I; (kW/cm?) ny(cm?/W) r

0,25 7,73x10*° 1,16 32 0,79 4,0x10%* 0,03

5.6. MISTURA DE ONDAS EM GdAlO,:Cr®+

O aluminato de gadolineo faz parte de um grupo de compostos do tipo TMOs, onde
T é um terra rara e M um metal de transi¢io. Tais compostos sao iso-estruturais, sua
célula unitéria é ortorrémbica e pertencem ao grupo espacial D}s-Pbnm. Quatro pseudo-
células do tipo perovskita-distorcida estio no interior da célula ortorrdmbica [60, 61].
No aluminato de gadolineo o desvio de uma estrutura perovskita ideal (ctibica) é muito
~ pequeno e se pode construir uma pseudo-célula com dimensdes 3,731 x 3,731 x 3,734 A e
um angulo de 90,6° [46]. Podemos visualizar esta pseudo-célula como um cubo ligeiramente

distorcido, onde 8 Gd®+ estdo nos vértices e 6 O?~ estio nos centros das faces, e 0 AP+
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- no centro do cubo. Quando o Cr®* é inserido como dopante, ele ocupa os sitios do AI**
devido aos seus raios idnicos serem préximos. Entio o Cr®* est4 num sitio de simetria
octaédrica, formada pelos seis oxigénios, com ligeira distor¢io. Essa distorgao, por sua

vez, tem-se mostrado menor do que a ocorrida no rubi [62], o que explica o maior tempo

de vida do nivel 2E conforme veremos adiante.

A potencialidade do aluminato de gadolineo como material hospedeiro para meio laser

foi verificada ha cerca de vinte anos, mas a grande dificuldade de se obter cristais com boa

qualidade optica, devida 3 presenca de defeltos durante a fabricagio desses cristais [48], e
também o surgimento de materiais mais promissores tais como: o laser de alexandrita [44]
em 1976 e o de titinio e safira [63] em 1982, desviaram a atengao dos pesquisadores para
esses novos compostos. Contudo, novas técnicas de crescimento tem sido desenvolvidas e
recentemente Merkle et al [64] investigaram as propriedades do Ti** em EuAlO; e GdAlO,

que, segundo eles, obtiveram cristais de boa qualidade e sugeriram a possibilidade de agao

laser no GdA10,:Ti®t.

Por outro lado, grande parte das pesquisas experimentais no IFQSC/USP tém sido
direcionadas no GdAlO;:Cr®* por causa da facilidade da obtengao desses cristais com boa
qualidade éptica, crescidos pelo Dr. J.P. Andreeta [65] e pelo Prof. H. Scheel [66]. Algumas
dessas pesquisas revelam a interagio entre pares de cromo [62], um forte acoplamento
entre os Gd** mais préximos e o Cr®* [67] e a transferéncia cooperativa de energia com a
absor¢ao de um féton entre o Cr®+ e o Gd** [68]. Também observou-se absorcio de dois
fétons em GdAlO; puro [69], conjugagio de fase por mistura degenerada de quatro ondas

no GdAlOs:Cr®* [70] e mediu-se pela primeira vez a parte real do indice nio-linear [70].

Descreveremos a seguir o que acreditamos ser a primeira observacio de: transferéncia

de energia por NDTWM no GdAlO;:Cr®+* e também difracio de primeira ordem [36].
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3.6 - 1. Curvas de Ganho e de Saturacio

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 nio foram determinados.
Contudo, nossos espectros de absor¢3o polarizados nio indicaram diferencas significativas

entre varias polarizagoes diferentes, quando a luz se propagou 26 longs ds eixs ¢. O mesmo
fato foi observado por Basso [62] numa amostra orientada. Portanto consideraremos apenas
que usamos luz polarizada perpendicular ao eixo ¢. O comprimento da amostra foi de 0,14

cm e o coeficiente de absorgao 4,2 cm~!. A dopagem de cromo foi de 1% nominal.

Na figura 5.11 estd mostrada a curva de ganho T, (ﬂ) em funcao da dessintonia {1’ em
5145 A para IF (0) = 0,1 kW/cm?. Os quadrados sdo os nossos resultados experimentais
e a linha sélida é o melhor ajuste de nosso modelo teérico com n, = 16 x 108 cm? /W,
r=0,08 ¢ T'1 = 11,2 ms. Uma diferenca marcante entre o GdA10,:Cr®* e os outros dois
cristais (rubi e alexandrita) foi detectada quando aumentamos a intensidade do feixe forte:
as curvas de ganho I'; experimentais foram muito bem ajustadas com o mesmo valor de
n, mas diferentes valores de 1, indicando uma dependéncia da parte imagindria n, com a
intensidade [36]. Esta variagio de r é mostrada na figura 5.12 (quadrados) e a linha sélida
serd discutdia na seg@o 5.6-4. O decréscimo de r & surpreendente e inexplicdvel & luz do

modelo de trés niveis (veja eq. (5.5)). Adiaremos a discussio deste fato até a secio 5.6-4.
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Na figura 5.13 mostramos a saturagio-do ganho T, (ﬂ'). Note que os- pontos
experimentais estao em bom acordo com o previsto pela nossa teoria ¢ ¢om o valor de
n; que fora determinado na curva de T, 3 intensidade de apenas 0,1 kW/cm?. Entio

a variagdo de r se deve exclusivamente 3 mudanca de n, com a intensidade pois T; é
independente de n;' . A intensidade de saturagio é de 1,2 kW /cm? e o tempo de decaimento
€ T; = 12 ms. Um valor de 13,2 + 0,5 ms foi observado por Olhman et al [46], o que

mostra um bom acordo com o nosso resultado.

Com nossos valores de I;, T, e a, obtemos a secio de choque 0, = 2,68 x 1072 cm?

e a concentragao de Cr** N, = 1,57 x 10*° cm~2. Nio encontramos na literatura valores
de 0, para 0 GdAlO;:Cr®* mas o nosso valor é cerca de duas vezes major do que o obtido
em YAlQ;:Cr3+ [71]. Uma maneira de verificarmos se o nosso o, € confidvel é calcularmos

a porcentagem p de Cr®* através da expressio [47):

p = 100N,V /n (5.7)

onde n = 4 é o niimero de fons AI®* por célula unitériae V = 207,25 x 10~ 2* cm® [62, 68]

é o volume da célula unitiria. Isto nos d4 p = 0,8 %, em pleno acordo com a concentragio

nominal de 1% do Cr3+.

A transferéncia de energia mdxima foi cerca de 100%. Mas fazendo-se uma
anilise idéntica aquela entre rubi e alexandrita (secdo 5.5-1) percebe-se que também no
GdAlOg:Cr®* a transferéncia de energia é menos eficiente do que no rubi, para 5145 A. O
alto valor de n, observado na amostra de GdA10 3:Cr®* também se deve 3 alta concentragio

de Cr®*, a qual é uma ordem de grandeza maior do que na amostra de rubi.
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5.8-2. Difrac3o de Primeira Ordem

Nessa amostra foi possivel observar os feixes difratados em primeira ordem com
intensidades I (0) bem abaixo da saturagdo. Isto é compreensivel porque temos um alto
valor de n; e a rede é ainda menos espessa do que aquela formada na alexandrita. O Q
é 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
intensidade do feixe fraco difratado em primaira ordem foi muito pequena mas a do feixe
forte difratado I} em primeira ordem pode ser medida como fungao da dessintonia. Na

figura 5.14 apresentamos o que definimos como ganho do feixe forte difratado r; (ﬂ’ ), em

analogia ao ganho I, ('):

(5.8)
~07
-1
2]
Z+v E
L 3
~3
)/ \ 8= 0,38°
3 \
o \
3 \
—v_s"""'l'-'s'l IIII I"""".' "'.' 1"""71'.5"""'7"‘.’
Dessintonia

i

Figura 5.14. Ganho da difragio de primeira ordem do feixe forte I‘: em fung;io da

dessintonia em GdAlO; : Cr®* com It (0) = 0,2 kW/cm?. Veja esclarecimentos no texto.
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com I7 (L,Q') a intensidade do feixe difratado em funcio da dessintonia 1. Os quadrados
representam os resultados experimentais para I (0) = 0,2 kW /cm?. Uma solugio analitica
exata nao € possivel também neste caso. Por outro lado a solugio numérica das equacoes

(4.36) ndo nos permitiria perceber certas minfcias que podem ser de extrema valia.

Conseguimos uma solugéo analitica aproximada supondo as seguintes condigoes:

a) O campo elétrico A} do feixe forte nio muda ao longo do meio tanto em fase

quanto em amplitude.

b) A diferenca de fase inicial entre os dois feixes que produzem a grade é nula.

c) O feixe difratado A se origina em z = 0.

Apenas a primeira destas condicSes é que pesa nos resultados. A expressdo para I é:

I (L,0)) = [ 2nlna |1 (0)L ] I; (O)(1+0%)-

Xeosd,(1+ 5,)2 | [(T,/4)? + (P/2)?] [sen? (P /2) + senh? (T, /4)]

x ezp[l'/2—aL(l+S,)"?] (5.9a)
P(Q)') = —8rnsen?d,(L/X) ~ (%’:) L (5.9b)

todos os simbolos referem-se is definiges do capftulo4 e a dependéncia de P em 0’ est4 no
segundo termo de (5.9b), o qual omitimos por simplicidade. Com os valores experimentais
do n; e demais grandezas obtivemos as duas curvas (sélida e tracejada) desenhadas também
na figura 5.14. A diferenca entre elas é apenas no valor de 8, do primeiro termo em (5.9b).
Para a curva sélida 8, = 0,367° (§ = 1,46°) e para a tracejada 6, = 0,386° (0 =1,54°). O

indice de refragio n = 2 foi obtido na referéncia [46].

Estes resultados revelam uma extrema dependéncia da solugio nio no valor de 0, em

L3 - ! - - L3 -
si mas sim com P(Q ). Esta grandeza se origina das fases dos campos e o primeiro termo
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¢ exatamente a diferensa enire as componenies z dos vetores de onda (6, em (4.33)) da

primeira ordem difratada e da ordem zero, na aproximagao §, << 1 e é igual a Q. Como

nossa expressao nao leva em conta a variacio de fase do feixe forte é muito provavel que
as diferencas observadas na figura 5.14 sejam por causa disto. De maneira geral podemos

dizer que (5.9) prevé de forma razoivel o comportamento experimental !

A dependéncia acentuada na fase dos feixes difratados em primeira ordem é um
comportamento esperado pois, como vimos na capftulo 3, apenas os feixes de ordem zero

satisfazem automaticamente a condigdo de Bragg enquanto a primeira ordem de difragao
depende criticamente na diferenca de fase experimentada ao longo da grade espessa. Isto
estd claro em (5.9), pois se a grade estiver estacionaria (' = 0) a intensidade da luz
difratada I]" é proporcional & sen?(P/2)/(P/ 2)?, lembre-se que T, (0) = 0, e esta é a mesma
dependéncia encontrada na geracio de harménicos, eq. (3.4), o que revela a semelhanca
entre tais processos. Por outro lado a intensidade I} seri méxima quando P /2 << 1ou
@ << 1 que é a condi¢iao de grade fina. Vemos assim que a condigao de grade fina (ou

nao) é o fator determinante para observagio (ou ndo) da primeira ordem de difragio.

Concluiimos que a difracio em primeira ordem poderd ser detectada em nossas
amostras de rubi e alexandrita reduzindo o dngulo entre os feixes incidentes. Estudos

nessa diregdo estdo sendo conduzidos no momento em nosso grupo de éptica.
5.6-3. Parte Real do Indice Nio-Linear

Nao encontramos na literatura espectros de absor¢io do estado excitado 2E em
‘GdAlO;:Cr®*, mas o valor de n,I; [NoA = 2,38 x 1072° cm? é compardvel ao de rubi
(5,70 x 10~2° cm?) e trés vezes maior do que na alexandrita. Isto parece indicar que

também no GdA1Q;:Cr®t é o estado de transferéncia de carga quem mais contribui para a
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polarizabilidade do nivel 2E. Realizamos um experimento de modo a obter mais subsidios
para tal conclusdo. De fato o que fizemos foi medir n; em fungao do comprimento de onda
dos feixes, por meio de NDTWM, ou seja, o espectro de n;. Uma experiéncia idéntica

foi realizada recentemente por Adler e Lawandy em rubi [55] conforme relatamos na secio

5.4.

A montagem experimental é a mesma que aquela descrita na se¢do 5.3 mas com

pequenas modificagoes: o laser de argénio foi usado para bombear um laser de corante
- Innova CR-699/21 - operando com rodamina 6G na regiao de 560-620 nm e a saida

deste laser é que foi usada para formar a grade induzida na amostra. O comprimento de
onda foi medido com um “wavemeter” comercial - Burleigh - que opera através de um
interferémetro de Michelson. Uma parte da luz do laser de corante foi desviada antes

da lente L, (figura 5.5) por uma limina de vidro e esta luz entra no “wavemeter” por

intermédio de uma fibra éptica.

A poténcia do laser de corante ficou limitada pelo baixo rendimento na regiao do
vermelho, o pico de emissdo da rodamina é em 570 nm, de modo que a minima poténcia
obtida em 6150 A foi usada para todos os comprimentos de onda. Em cada comprimento de
onda medimos a poténcia do feixe forte no lugar da amostra, para compensar as proviveis
diferengas impostas pelos componentes épticos. Nosso interesse era medir a variagao de
n,()) e ndo seu valor absoluto, por isso nio medimos o raio do feixe e sim estimamos
seu valor através das relagdes de propagacdo de um feixe gaussiano por uma lente [18]. A
amostra foi transladada de modo a compensar o deslocamento do foco da lente L y com o

comprimento de onda.

A frequéncia da rampa foi ajustada em cada comprimento de onda de modo quel’ =1
em todas as medidas. A intensidade do feixe forte foi de 0,5 kW/cm? e as intensidades

de saturagdo foram estimadas pela equagio (IIL.5) através da medida do coeficiente de
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absorgao e comparandoe com o valor obtido em 5145 A. O experimento foi realizado &
temperatura ambiente e os resultados s3o mostrados na figura 5.15 para o GdA10,:Cre+.
Na figura 5.16 reproduzimos os resultados de Adler e Lawandy para o rubi [565]. O nosso

valor de n'z em 5720 A foi cerca de 40 x 10~ % cm? / W e os dados estao normalizados a este

valor. O espectro de n; revela o seguinte: M mj\ﬂ OIF%»{ e s

i) O sinal de n, (positivo) é o mesmo dos dois lados da banda *T,, cujo centro esté

em 5550 A. Isto nio ocorre num sistema de dois niveis, conforme discutimos no Capitulo

3.

ii) O espectro é suave e largo, ou seja, nao hd linhas estreitas e é praticamente

independente da temperatura (pelo menos no rubi).

A primeira observagao nos diz que o primeiro termo em (5.6a) é dominante. E para
que este termo seja positivo é preciso que a diferenca de energia v; — v, seja maior do
que a energia da radiagdo ~ 20.000 cm™?!, implicando niveis com energia v; acima de
34.000 cm™*! j& que v, = 13.750 cm~'. Uma ripida inspec3o na figura 5.1 nos mostra
que em tal regido existe uma série de niveis estreitos e também uma banda larga *T,,
em torno de 37.000 cm™?, além da banda de transferéncia de carga (CT). A contribuigio
dos niveis estreitos teria um espectro composto de linhas finas e alargadas por fonons,
sendo fortemente dependente da temperatura. Por outro lado, a contribuicio da banda
*Tys, 23.000 cm™* acima do 2E, nio é suficiente para explicar o valor de n, no rubi. £
facil concluir que a banda CT é quem contribui efetivamente no rubi e, mesmo que nio
conhecamos a se¢do de choque da transicio 2E —*T,, e nem tenhamos feito medidas &
baixa temperatura no GdAlO;:Cr®*, existe uma marcante semelhanga nos espectros de n;
desses dois cristais, além do fato de que os parimetros do campo cristalino no GdA104:Cr3+
[46] sdo muito préximos aos do rubi [72]. Por isso néo hesitamos em afirmar de que a banda

CT também é a responséivel pelo n; do GdAlO,:Cr®t.
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- Com os dados do rubi para a largura da banda CT e a posi¢io da mesma, e os valores
de n; e I; experimentais estimamos a se¢io de choque no centro da transicdo 2E — CT
como sendo 0,4 x 107" cm? que é cerca de duas vezes menor do que no rubi. Uma
consequéncia desse nosso experimento é que em 6150 A n; é dez vezes menor do que em
5720 A, portanto n, ~ 4 x 10~® cm? /W no GdAlO,:Cr** e serd ainda menor em 6300
A. A mesma relagao ocorre no rubi (compare as figuras 5.15 e 5.16) e isto mostra que

houve um equivoco quanto & atribuigao dos valores de n, medidos anteriormente por um

método interferométrico [70] como sendo em 6328 A. No referido experimento a amostra

foi colocada num dos bragos de um interferdmetro de Michelson, sintonizado na frequéncia
de um laser de He-Ne e um laser de argnio com alta poténcia era focalizado na amostra
para,vmodiﬁcar o indice de refracio da mesma, através da parte nio-linear. A mudanca
de fndice provoca o corrimento das franjas de interferéncia e a variagao de fase observada
é proporcional a n;I L/X. Aqui o comprimento de onda é do laser de He-Ne mas quem
mudou o indice foi o laser de argénio. Portanto, de fato, os resultados sio para A = 5145 A
e ndo A = 6328 A. As amostras de rubie GdAlO;:Cr®* sio as mesmas que nés usamos em
nosso trabalho e os valores de n, medidos por tal método foram [70]: 1,3 x 10~% cm?/W

para o rubi e 18,6 x 10~ % ¢m? /W para o GdAlO, :Cr®*, revelando um bom acordo com as

nossas medidas de NDTWM.

5.6-4. Parte Imagindria n, e Absorcio do Estado Excitado

Mostramos na se¢ao 5.6-1 que a razio r variou com a intensidade e que esta variacao
P - N . e 4 . " . - .
esta associada a parte imagindria n,. Deixemos isto de lado por enquanto e vamos analisar
- . " . - .
ovalorder =r, em I} (0) = 0. Comr, = 0,1 tem-se n, = 1,6 x 10-® cm? /W mas isto
implica em o, < 0, o que nio é possivel. Uma possibilidade para esta discrepincia seria

a necessidade de incluir no modelo teérico contribuicdes da susceptibilidade de terceira
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ordem x{®)_que nao envolvem saturagao da absorgao por um féton. Ou seja, contribuigdes
dos outros niveis presentes no sistema, nio-ressonantes com a frequéncia do laser, como
por exemplo a contribuicdo da banda de transferéncia de carga. E certo que o sistema de
trés niveis é uma aproximagao mas os resultados para o rubi e alexandrita estio em bom
acordo com o modalo da trés niveis e mesmo a parte real de n;, bem como a curva de
saturagao de T, (ﬂ'), no GdAlO;:Cr®** indicam que o modelo é bem rq.zoével. Por isso,

e também com base em algumas observagbes experimentais que iremos discutir adiante,

proporemos uma outra possibilidade que pode explicar a variagao de r.

Antes porém é preciso observar que o erro cometido na determinagio de r pode ser
da ordem de 50% pois se trata de um parimetro determinado pelo ajuste de pontos
experimentais através de um logaritimo, T', (ﬂ'), e possui um valor muito pequeno. Por
exemplo: numa medida anterior de r com I} (0) = 0,1 kW /cm? obtivemos 0,13 [36] e noutra
0,08. De qualquer modo a variagéao de r com a intensidade foi observada sistematicamente
no GdAlO;:Cr®*, enquanto nada foi detectado nos outros dois compostos. Uma estimativa

para r, pode ser feita através de (5.5) e (5.6a), considerando apenas a contribuicio da

banda CT para n;, que é:

To = (Ua/ag’z)')AGT (1 - 0,/0‘,) (5'10)

com Acr definido em (5.6b) e considerado muito maior do que um para a transicio 2E
— CT. Com o valor estimado para ag’,). no GdAIlQO;:Cr®* e com Agz igual ao do rubi
deveriamos esperar r, =~ 0,1 (1 - 0. /0,). Portanto o valor de 0,1 implica que 0. é muito-

menor do que o, e, adimitindo um erro de 50%, no méximo o, serd metade de o,.

- Usando o mesmo método- descrito na seciao 5.4-1, medimos a absorcdo do estado
excitado no GdAlO;:Cr®* numa outra amostra, com 0,3% de Cr®* (N, = 5,61 x 10*°

cm™*), em quatro linhas do laser de argbnio e em virias linhas do laser de corante. A
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‘razao para termos utilizado uma amostra diferente foi simplesmente porque a primeira

(0,8%) extraviou-se! Os resultados estdo nas figuras 5.17 - 18. A regido de 5200 - 5600 A

é inacessivel com nossos lasers nias é evidente que existe um maximo (pelo menos) em a,
na referida regido. Note que o pico da absorgao *A, —*T, também se situa nessa mesma
regiao. De fato se colocarmos juntas as curvas de a, e ¢, obteremos o mesmo tipo de
comportamento da figura 5.9b para a alexandrita, porém com a parte ppntilhada naquela

figura representando a absor¢ao do estado excitado 2E.

Um detalhe muito importante é revelado na figura 5.18: a segao de choque do estado
excitado é aproximadamente um fator de 2 maior do que a do estado fundamental nas
quatro linhas do laser de argdnio e cerca de 1,5 na regido 5600 - 6100 A. A principio
essas constatagoes indicariam que no modelo de trés niveis o r, seria negativo em toda
a regido estudada, incluindo A = 5145 A, e isto nio é o que observamos (ro > 0).
Serfamos imediatamente tentados a afirmar que o modelo nao parece adequado no caso do
GdAlO;:Cr®*. Porém nio nos esquegamos de que nossa determinagio de o, é feita com
o uso de altas intensidades e por isso pode conter contribuicdes de algum mecanismo de
transferéncia de energia entre pares de ions no estado excitado! Tal mecanismo daria uma

contribuigdo nula a intensidade zero e nossas observagoes ainda nao invalidam as previsées

da equagido (5.10).

No GdAlO;:Cr®t observou-se a interagio entre pares de fons Cr®*t & 77 K, através
do espectro de emissdo, em concentracdes de 0,1% [46]. Essa emissdo foi observada em
7355 A. Basso [62] estudou os espectros de excitagio, emissio e absorcio dos pares no
GdAlO;:Cr*t em baixas temperaturas e verificou a absorgao pelos pares em torno de
3600 A (27285 cm™!). Diante dessas observagdes resolvemos fazer um espectro de emissao
na regiz'io das linhas R nessa nova amostra de 0,3% & temperatura ambiente. Isto estd

mostrado na figura 5.19, onde indicamos a energia dos picos abaixo da identificagio das
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transicoes. O aparecimento da transicao 2T, —*A, em 14.225 cm™! se deve a populagao
térmica do nivel 2T, a partir do nivel 2E. Esta emissio nao é detectada em baixas

temperaturas pois jd a 77 K a populagao do ?T, é menor cerca de 1000 vezes.

A identificagdo da emissdo em 13.575 cm™? (7366 A) como sendo devida aos pares de
Cr®* é reforgada quando comparamos nosso espectro com o 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 emissdo do 2E e dos pares é de 2,8 e entre 2E e 2T, é de 4,4.
No espectro de Duarte (veja pig. 91 de [68]) esses nlimeros sdo respectivamente : 5,4 e
2,7. Portanto, com um aumento na concentracao de 1,5 vezes a intensidade da emissio dos
pares aumentou de 1,93 enquanto a emissao do 2T, diminuiu de 0,61. Isto estd de acordo
com o aumento esperado de 2,25 na emissao dos pares, uma vez que a intensidade desta
emissao depende do quadrado da concentragao. Conclui-se daqui que: com o aumento

da concentragao de Cr®* a interagdo entre os pares é muito efetiva, chegando a inibir a

emissao do nivel 2T,.

Uma outra observacao experimental no GdA1O;:Cr®+ completa a base do mecanismo
que iremos propor adiante. Duarte verificou a ocorréncia de “Transferéncia de Energia
Cooperativa e Absor¢do de um Féton” (TECAF) entre um fon Cr®* no estado excitado
?E e um fon Gd®* no estado fundamental 2S, /2 [68]. O TECATF foi proposto por Altarelli

‘e Dexter [75] em 1970. O coeficiente de absorgio ar s para este processo pode ser escrito

como [73-75]:

arg(v) = Crg N4y Np oj";o;':,/ ™ (v )g (v + v)dy (5.11)

onde Crg depende do tipo de interagdo entre os fons A e B (dipolar, quadripolar, etc), N;

é a concentragao do j-ésimo fon, o;, é a se¢do de choque integrada na frequéncia, g,(v )

¢é a forma de linha normalizada para a transigio do j-ésimo jon e os super-escritos em
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e ab denotam a emiss3o e absorcdo, respectivamente. Este processo pode ser 10* - 10°

vezes mais eficiente do que o processo de absorcao de dois fétons quando o fon B é olhado

sozinho [75].

Considerando o produto Ps = Np o3} = mNpo\'vp /2 (Cap. 3 da ref. [58]), com 75
a largura de linha e 01(;') a se¢ao de choque no centro da linha da transigao ocorrida em B,
vé-se que no gadolineo: Np =~ 10%? ¢cm™3, og’) ~ 10722 cm® e yp =~ 10 cm~! [69] o que
dé Pg4 ~ 20 cm™2. Note que o gadolineo é um constituinte da rede e que o coeficiente de
absorgdo do Gd** ¢ da mesma ordem do Cr®* (~ 1 cm™!), como pode ser visto na figura
5.4 no destaque pontilhado. Se, por outro lado, o fon B for um Cr3* no estado excitado
2E, a troca de energia com a absor¢io de um féton (~ 20.000 cm™!) levaria este fon para a
regido de energia em 47.000 cm~! (213 nm) que é a regiio da banda CT (veja figura 5.4).
Como a se¢ao de choque para a transicio 2E — CT é cerca de 1018 cm?, a largura de
linha é 757 =~ 10° cm™! e N, =~ 10%° cm™®, tem-se neste caso Py, ~ 10° S, (1 +8,)!
cm~ 2. Vé-se que este processo pode ser muito mais eficiente do que o primeiro que fora

observado por Duarte [68], mesmo 3 intensidades baixas.

Nossa proposta é que este tipo de transferéncia esti ocorrendo, ou seja, TECAF
entre pares de Cr®* (A e B) no estado excitado e que apés a transferéncia o fon A vai
para o estado fundamental, enquanto o B vai para a banda CT de onde ele decai nio-

‘radiativamente de volta para o ?E e daf ele emite. O esquema desse processo é ilustrado
na figura 5.20. Tal processo explica porque observamos variagio de r com a intensidade e

também a forma e a posicdo do pico da absorgio do estado excitado, conforme figura 5.17.

Vejamos:
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Figura 5.20. Processo de transferéncia de energia cooperativa entre pares de Cr®+

no estado excitado com a absorgao de um féton kv (TECAF).

1) A forma de linha da transicio em B é a forma de linha da absorgio do estado
excitado para a banda CT e por isso é muito mais larga do que a forma de linha da
emissao do nivel ?E. Devida & grande separacio em energia entre 2E e CT, na regiao de
superposicao da emissdo 2E — * A, com a absor¢cio 2E — CT a forma de linha g2t (v +v)
é praticamente constante (g5™ (v') ~ 6(v' — v.)) e podemos aproximé-la por gz*(v. + v),

onde v, é a energia do nivel 2E. E a equagio (5.11) se escreve:

arg (V) = Cre N30y s 0% 95 (v. + v) ‘

-1
= CrgNioao% [1 +4{v, — V)z/'fé.‘,.} (5.12)

110



com ¥, = vgr — 2v,. Pelo espectro de absor¢io do estado excitado (figura 5.17)

tem-se ycr =~ 3000 cm~! e supondo um miximo em 5550 A (o pico da banda *T,),

correspondendo a v, ~ 18.000 cm™?!, a energia da banda Vor seria de 45.500 cm™!. Isto
corresponde a observagio da absor¢io do estado fundamental para a banda CT em 220
nm no GdAlO;:Cr®* e estd em perfeito acordo com o espectro da figura 5.4. Com estes
valores de Vo e Aor e 6 valor de n; em 5145 A, obtém-se uma secao de choque ogo,_,). =

0,33 x 107" cm?® que ¢ trés vezes menor do que no rubi.

2) Por (5.12) verifica-se que a segio de choque o7 & (V) para este processo é func¢o da

intensidade € da concentracdo de Cr** N, :

arg (v S,
org(Vv) = %—) = N,,1 s F(v) (5.13a)
F(v) = Crpo5pot g2 (v, + v) (5.13b)

onde S, é o pardmetro de saturagio. Seguindo os apéndices II e III pode-se mostrar
facilmente que a inclusio da contribuicao (5.13) na parte imagindria da susceptibilidade
do estado excitado implica numa corregio da parte imagindria do indice nao-linear, em

primeira ordem na intensidade, que agora se escreve:

(5.14)

v m [1- F(v)N, I]

2 = Mao 0,(1—0./0,)I;

" rd - . b -~ . . -
onde n,, é a parte imagindria na auséncia do processo TECAF. Portanto, em primeira

aproximacao, r decresce linearmente com a intensidade a partir do seu valor inicial em

I=0.

Nosso a, experimental seria composto da contribui¢ao normal de um fon isolado, N, o, ,

mais a contribui¢do argy = N2F(v). Com o valor medido de a, = 3,02 cm™! em 5145 A
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e considerando 0, = 0,2 0,, obtém-se F(v) = 8,64 x 10~*° cm®. Quando substituimos os

demais valores experimentais em (5.14), para o caso da amostra com 0,8%, obtemos:

r=r,(1-5,27]) (5.15)

e para manter eoeréncia com (5.10) usamos r, = 0,08 e tracamos a linha sélida na figura

5.12. O bom acordo entre os valores de r experimentais e a curva (5.15) parece-nos um

forte indicativo de que o TECAF entre pares de Cr®* no estado excitado é a causa da

variacao da parte imagindria do indice de refracao nao-linear.

Na tabela 5.4 fazemos um resumo dos valores experimentais para o GdAlQ;:Cr3t 3

temperatura ambiente, no comprimento de onda 5145 A e com polarizagao perpendicular

ao eixo c.

Tabela 5.4. Valores experimentais em GdAlO,:Cr3+ para

A=5145A e com polarizacao E 1 c.

Liem) No(em™) ay(em™!) of)(cm?) Ti(ms) I, (kW/em?) n, (cm? /W)

by

0,14 1,57x102%° 4,2 3,3x10- 18 12 1,2 16x10~%

0,08
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6. BI-ESTABILIDADE OPTICA EM FILMES
DE ZrO, E INCONEL

6.1. INTRODUCAO

Neste Capitulo iremos descrever em linhas gerais o fenémeno da bi-estabilidade
6ptica (BO) e em particular trataremos os chamados sistemas passivos puramente épticos
(SPPO). Por sistema passivo entende-se meio sem inversio de populagao ou meio sem ¢xibir

ganho. Nosso propésito ¢ discutir o efeito produzido quando uma cavidade Fabry-Perot
(FP) é composta de espelhos que, por si s6, podem introduzir propriedades nio-lineares e
gerar bi-estabilidade éptica. Isto foi observado por nés quando nosso interesse era observar
a BO no GdAlO,;:Cr®*. O aluminato de gadolineo dopado com cromo apresentava-se como
um grande promissor para a observacao de BO, em vista do alto indice de refracao nao-
linear n, relativo ao rubi, onde a bi-estabilidade 6ptica fora observada [64]. Entretanto
nao conseguimos observar BO no GdAlO;3:Cr®* e no final desse capitulo discutiremos as

possiveis causas que concorreram para isto.

Apresentaremos alguns resultados experimentais de BO em filmes de ZrO, e inconel
(liga de niquel, cromo e ferro). Esses resultados sio apenas qualitativos porque, como
dissemos acima, nosso objetivo era identificar um filme que ndo apresentasse propriedades
néao-lineares para que pudessemos utilizi-lo na confecgio dos espelhos da cavidade FP que
seria empregada na observacao da BO no GdAlOg:Cr3t. Por outro lado, as propriedades
nao-lineares de filmes dielétricos, tais como o ZrO,, ainda sio pouco conhecidas e sé
recentemente é que tem-se discutido teoricamente a possibilidade dos filmes apresentarem
BO [76] e observou-se a bi-estabilidade 6ptica em filmes de TiO, [77], quase ao mesmo

tempo em que nés verificamos o efeito no ZrO, [78).
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. 8.2..0 QUE E BI-ESTABILIDADE OPTICA?

Um sistema é denominado opticamente bi-estdvel se ele apresenta.A dois estados de
saida I, para um dnico valor da intensidade de entrada I; em alguma regiao dos valores de
entrada. Por exemplo um sistema representado pela curva I, x I; na figura 6.1 é bi;esté,vel
entre I, e I,. Tal sistema é nao-linear, pois a intensidade de safda 1, nao é igual a uma

constante vezes a intensidade de entrada I;. Para que um sistema apresente

"overshoot "

Y

v

Ia ILL IL

Figura 6.1. Curva caracteristica de um sistema bi-estével.

bi-estabilidade 6ptica ndo basta que o mesmo seja ndo-linear é preciso também que

exista algum mecanismo de realimentacdo. De uma maneira geral os sistemas bi-est4veis

apresentam a seguinte relacao:

I, =1(L)L (6.1)
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onde T(J,) é a transmissdo do sistema, a qual é funcio da prépria intensidade de saida,

configurando uma realimentago.

Os sistemas opticamente bi-estdveis sio classificados de duas formas: intrinsicos ou
hibridos. Num sistema intrinsico (ou puramente éptico (SPO)) a realimentagio surge
através da interagdo da luz com a matéria. Um exemplo é uma cavidade FP contendo
um meio Kerr onde a dependéncia da transmissio do FP com a intensidade 1, se deve &
mudanga da fase (sintonia) do FP, ocasionada pelo indice nio-linear. J4 num sistema
hibrido, normalmente a realimentacio é gerada por intermédio de um sinal elétrico
(originado por um detector que monitora a intensidade transmitida) que é aplicado em
algum mecanismo capaz de modificar a fase da cavidade. Tal mecanismo pode ser, por

exemplo, um PZT acoplado a um dos espelhos da cavidade [79] ou um cristal eletro-éptico

no interior da cavidade [80).

Os sistemas hibridos apresentam uma grande vantagem sobre os SPO que é a
possibilidade da observagio de bi-estabilidade éptica com intensidades muito baixas, ji
que o sinal elétrico usado para excitar o mecanismo de realimentagio pode ser amplificado

eletronicamente ao nivel requerido pelo tipo de mecanismo (PZT por exemplo).

6.3. MATERIAIS E MECANISMOS DE REALIMENTACAO EM
SISTEMAS PASSIVOS PURAMENTE OPTICOS (SPPO)

Diversos sistemas épticos que apresentam bi-estabilidade e outros efeitos relacionados
com esta iltima, tais como: ganho diferencial, chaveamento éptico, limitador, etc. tém

sido investigados na tdltima década.

A primeira observagio de bi-estabilidade em SPPO foi feita num FP contendo vapor de
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sédio [81]. A grande importancia deste trabalho é que o mesmo revelou o cariter dispersivo
da bi-estabilidade, que até entio era investigada com base em modelos de absorcao

saturada. Neste dltimo caso, bi-estabilidade absorptiva, 0 mecanismo de realimentacio
é obtido pelo branqueamento (“bleaching™) do meio absorvedor, devido a alta intensidade
dentro da cavidade FP [82], e nenhuma mudanca de fase é envolvida. Contririo & BO

dispersiva onde a realimentacio é devida 3 mudanca de fase do FP por meio do indice

Kerr.

A segunda observagio de BO dispersiva em SPPO foi feita em rubi [54]. A sua
importéncia est4 no fato de que foi: a) o primeiro sélido e b) o primeiro sélido & temperatura
ambiente a exibir bi-estabilidade éptica. Também observou-se pela primeira vez o que é
denominado de “overshoot” (ver fig. 6.1), o qual ocorre quando a intensidade de entrada é

variada rapidamente com relagio ao tempo de resposta do sistema néo-linear (FP + meio)

[17,83].

Os liquidos CS,, nitrobenzeno e os cristais liquidos foram os materiais seguintes a
apresentarem bi-estabilidade éptica intrinsica em cavidades FP [83]. Como vimos no
Capitulo 2, nestes materiais 0 mecanismo nao-linear dominante é a reorientacao molecular
introduzida pela luz. Nos cristais liquidos o aquecimento do material devido ao laser,
origina uma contribui¢io adicional ao fndice nao-linear, mas de sinal contrério. Segundo
McCall [79], um sistema nao-linear com estas caracteristicas pode exibir auto-oscilagoes e

isto foi observado em filmes de cristais liquidos por Cheung et al [84].

O semicondutor GaAs foi o primeiro deste tipo de material em que observou-se bi-
estabilidade 6ptica e também auto-oscilagio em SPPO [85,86]. O mecanismo nio-linear foi
obtido usando-se uma frequéncia de excitagio ligeiramente abaixo da banda de absorgio
de excitons, o que produz uma mudanca na polarizabilidade associada a ressonincia de .

excitons e origina um indice de refragio dependente da intensidade [85].
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- Todos os tipos de bi-estabilidade descritos acima sio baseados num meio nio-linear
dentro de uma cavidade Fabry-Perot e sio de cariter dispersivo. Entretanto, nao é
necessdria a utilizagdo de uma cavidade éptica para observar BO. Kaplan [87] propds
a possibilidade de ter-se BO utilizando-se um meio nio-linear e dois feixes incidentes
contra-propagando-se no meio. O mecanismo de realimentagdo € originado da interagao
mitua entre os feixes, através de auto-focalizagio (ou auto-desfoca.lizagéo) dos mesmos,
quando atravessam o meio nio-linear. Isto foi observado pela primeira vez em vapor de
sédio onde o segundo feixe foi obtido através de um espelho [88]. Mais tarde Tai et al
[89] observaram pela primeira vez a BO sem espelho algum num meio dispersivo, o sédio,

seguindo a proposta inicial de Kaplan [87). Também conseguiram observar bi-estabilidade

éptica num feixe conjugado fazendo-se incidir um feixe de prova ao sistema inicial.

A eliminagao da cavidade 6ptica apresenta principalmente duas grandes vantagens: a)
inexisténcia de tempos de elevacio e decaimento, inerentes as cavidades; b) a possibilidade

de se usar fontes de luz com banda larga.

O nimero de trabalhos na 4rea de bi-estabilidade 6ptica de uma maneira geral
(intrinsica ou hibrida) é muito extenso e nés nos limitaremos aos exemplos citados acima.

Uma visao geral sobre o assunto pode ser obtida no livro de H.M. Gibbs [17].

6.4. BI-ESTABILIDADE OPTICA NUMA CAVIDADE FABRY-PEROT

6.4-1. Teoria

Vamos considerar o caso mais geral de uma cavidade Fabry-Perot formada por espelhos

absorvedores e com um meijo nio-linear de comprimento L (indice 7 e coeficiente de
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absorcdo a) em seu interior. Na figura 6.2. estéd esquematizada este tipo de cavidade.
O espelho de entrada é caracterizado por sua transmissio T e reflexdes R (externa)
e R (interna) que sio diferentes no caso de espelho absorvedor {16]. O espelho de
saida caracteriza-se por sua transmissio T}, e reflexio interna Ry, . Denotando por T a
transmissao da cavidade, R a reflexao, A a absor¢ao total do sistema e usando o tratamento

para interferéncia de multi-ondas [16] chega-se is seguintes expressdes [90]:

T=Tye *ITy ‘(6.2a)

R=R+Tr{TRye 2L + 2R, [cos(¢ + ¢) — R, cosd]} (6.2b)
Tr =T/{(1 - R,)*[1+ Fsen®(¢/2)]} (6.2¢)

¢ = 26r — bp — b (6.2d)

=6y — bp, +4TAL/A (6.2¢)

R, = (R Ry)ie et (6.21)

R, s (RRy)¥e ok (6.29)

F=4R, /(1-R.)? (6.2k)
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Figura 6.2. Cavidade Fabry-Perot contendo um meio nio-linear.

onde §; representa a mudanca de fase introduzida por cada espelho durante transmissao
(T) ou reflexdo (R, R’ e Ry ). A absorgio total do sistema A é obtida pela conservagio de

energiaR +T+ A = 1. A “finess” (fator de qualidade) da cavidade F é dada pela relagao:

= aVF /2 (6.3)

e as equagdes (6.2) mostram claramente que o fator de qualidade é seriamente diminuido
a medida que a absor¢io do meio aumenta. Estas expressGes (6.2) tornam-se simples no
caso de espelhos nao absorvedores. Nesta situagdo tem-se: ¢ =7 e R = R e o tratamento

estd descrito no trabalho de Miller [91].
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A optimizagao de uma cavidade descrita por (6.2) é uma tarefa complexa em vista
do nimero de pardmetros envolvidos. Entretanto, pode-se formar etalons bi-estdveis com
6timo contraste, operando em baixas intensidades, utilizando-se meios sensiveis & mudanca
de temperatura, mesmo com pobre fator de qualidade [90]. Nestes sistemas o pardmetro
importante nao é a transmissao da cavidade T e sim a absor¢ao A. Aqui a fase da cavidade
¥ é fungao da mudanga de temperatura, a qual pode mudar o comprimento da cavidade
(através do coeficiente de expansio linear do meio) ou o indice de refracio # (através do

coeficiente termo-6ptico) ou ambos. Portanto a absor¢ao A é fungao da intensidade através

da intensidade absorvida I, pela cavidade ou:

I, = A(IA)Ii (6-4)

© que caracteriza uma realimentagio. Este tipo de bi-estabilidade é denominado de termo-

6ptica e agora passaremos a discutir a observagio desta BO no ZrO, e inconel.

6.4-2. Experimentos em ZrO, e Inconel.

.

E uma préitica comum utilizarmos espelhos onde na maijoria das vezes O que nos
interessa ¢ saber a reflexdo (ou transmissdo) dos mesmos na regizo de comprimento de
onda em que iremos usé-los. Isto pode ser um tanto frustrante quando os espelhos forem
empregados em aplicacbes que necessitem de altas poténcia.s, pois os materiais utilizados
na confeccdo dos espelhos podem apresentar propriedades nao-lineares tanto de origem
eletronica (pouco estudado) quanto de origem térmica (caso mais comum). A situagdo é
mais critica quando os espelhos sio empregados em experimentos interferométricos pois a

dilatagdo térmica do substrato (normalmente em contato com um suporte) fard com que

o sistema sofra alteraces.
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Tal fato aconteceu conosco quando montamos uma cavidade FP com espelhos de ZrO,
para observarmos a BO no GdAlO,:Cr®**. A cavidade foi do tipo confocal com raio igual
a 1,5 cm. A intensidade na entrada da cavidade FP foi variada através de um modulador
eletro-6ptico (MO) em conjunto com um prisma Glan (P). O eixo de polarizagao desse
prisma formou um 4ngulo de 45° com a vertical para que, juntamente com um prisma
romboédrico de Fresnel (PR), pudessemos isolar o laser da luz que retorna da cavidade
FP. Na figura 6.3 est4 o esquema da montagem experimental. A lente L s Serve para acoplar
os modos do FP e do laser. FD sao foto-diodos e GO é o gerador de ondas que descrevemos

no Capitulo 5. MC é um micro-computador que controla a tenso aplicada no modulador

eletro-6ptico e ao mesmo tempo aquisiciona os dados de entrada e saida.

. Lf LV FP FO
- \ -
Cnser ] mo X ]
rd " p
I
Go \Us FD
MmC

Figura 6.3. Montagem experimental para observacao de bi-estabilidade éptica.

Nés fizemos vérias modificagdes no programa de aquisicio originalmente desenvolvido

por Tonissi Jr. et al [92]. A aquisicdo é feita da seguinte maneira:
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a) a interface do micro-computador transforma os sinais analégicos dos foto-diodos
em sinais digitais, os quais sdo captados pelo “software” e armazenados em varidveis do
programa. Essa leitura pode ser repetida tantas vezes se queira, com a finalidade de se

fazer uma média dos valores medidos em cada poténcia do laser.

b) o “software” incrementa uma varidvel inteira J (0 a 255) e uma rotina em
“assembler” transforma o valor dessa varidvel num nivel de tensdo digital kO a5 V) que
estd disponivel num conector BNC da interface. Este sinal digital é amplificado pela
fonte chaveada do gerador de ondas GO a um nivel de tensio apropriado para excitar o

modulador MO. O fator de amplificacio é cerca de 300 e com aproximadamente 1500 V a

luz que sai de MO est4 polarizada a 90° com relacio ao polarizador P.

c) no novo valor da intensidade incidente é feita uma nova leitura e o ciclo a-b se

repete até o valor méximo de intensidade I; desejada.

d) o retorno A intensidade nula é feito segundo os passos a-b-c, mas decrescendo a

variavel J até zero.

O tempo de aquisicdo entre dois pontos pode ser controlado através de uma outra
varidvel, a qual gera um atraso entre os incrementos (decrementos) da varidvel J. O
ciclo de aquisi¢cdo pode ser interrompido em qualquer ponto simplesmente pressionando-se
uma tecla. E, uma vez interrompido, poderé continuar do mesmo ponto também com o

pressionamento de uma tecla.

Na figura 6.4 mostramos a transmissiao do sistema sem a presenga da cavidade FP.
Nessa figura e nas seguintes, P,,, representa a poténcia do laser e nio a poténcia efetiva
medida apés a lente L,. Esta tdltima é cerca de 60% de P,... P,,; estdi em unidades

arbitririas. Nota-se que a transmissio do sistema é linear.
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Figura 6.4. Transmissio do sistema 6ptico sem cavidade FP.

Nas figuras 6.5a,b mostramos a transmissio quando a cavidade FP confocal esti
presente. As setas indicam o sentido da variagio da poténcia de entrada. Abaixo de
‘250 mW a transmissio é Hnear e por isso nao registramos esi;é. parte da curva. Vé-
se claramente os ciclos de histerese, caracteristicos de multi-estabilidade 6ptica (mais
de um ciclo). Também nota-se os “overshoot”, tanto na subida quanto na descida dos

estados de baixa transmissio (cavidade desligada) e de alta transmissio (cavidade ligada),

respectivamente.
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Figura 6.5. Transmissao de uma cavidade FP confocal com espelhos de ZrO,
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Na figura 6.6a mostramos a bi-estabilidade 6éptica observada com uma cavidade FP
plana. Os espelhos também siao de ZrO,. Na parte b o ciclo foi interrompido quando o
sistema estava “ligado”, mas numa poténcia 0,7 W que ¢ inferior & necessiria para liga-lo
(0,8 W) e o laser foi bloqueado por alguns segundos. Daf o laser foi desbloqueado mas a

cavidade permaneceu desligada porque a poténcia nio é suficiente para ligd-lo novamente.

Na figura 6.7 mostramos a poténcia de saida em fungio do tempo.quando a poténcia
de entrada foi repentinamente variada de 0,25 para 1W e mantida neste valor. Nota-se um
carater oscilatério da transmissio, que é indicativo da competigao entre dois mecanismos
nao-lineares com diferentes constantes de tempo e de sinais contrarios [79,93]. Acreditamos
que a maior contribuigdo seja a de efeitos térmicos pois nio observamos comportamento

nao-linear em filmes de Ta, O, os quais possuem coeficiente de extincao 10~° que é dez

vezes menor do que o ZrO, [94].

O inconel é uma liga com uma composi¢io bésica de 75% de niquel, 15% de cromo
e 8% de ferro e possui um alto coeficiente de extingio (~ 1) [95]. Esse material é usado
principalmente na fabricagio de filtros épticos de banda larga para operacao na regiao do
visivel do espectro de frequéncia. Devido ao seu alto poder de absorcao, pudemos observar
bi-estabilidade termo-éptica num filme de inconel depositado sobre um substrato de vidro
com 5mm de espessura. Neste caso o filtro foi usado como um etalon, onde o espelho de
entrada é o filme de inconel e o espelho de safda é a interface vidro-ar. O vidro é o meio
sensor de temperatura. O calor transferido do inconel para o vidro faz com que este ultimo

se dilate e também mude o seu indice de refracio. A fase ¥ do etalon pode ser escrita

-~

como [90]:

Y =1, + (4nn/X) (v + B)CP, (6.5)
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Figura 6.6. Transmissio de uma cavidade FP plana com espelhos de ZrO,
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onde 1, é a fase inicial do etalon na auséncia de luz, y = n~1(dn/dT) é o coeficiente
termo-6ptico do vidro (107°¢), B é o coeficiente de expansio térmica (107%) e C é uma
constante que relaciona o aumento de temperatura do vidro com a poténcia absorvida

pelo inconel P, e depende essencialmente da forma do etalon e da vizinhanca do sistema.

Na figura 6.8 mostramos a multi-estabilidade que nés observamos num filtro de inconel
comR=021,R =005eT = 0,38 em 5145 A. Os pontos sio os resultados experimentais
e a curva sélida nao representa qualquer ajuste teérico e é apenas uma ajuda visual para
identificacdo dos ciclos de histerese. Os ciclos sio muito estreitos em consequéncia do
baixo fator de qualidade F ~ 0,3. Mas esses resultados revelam a viabilidade de se construir
etalons compactos com filmes em ambos os lados do vidro (inconel e Ta, O, por exemplo) de
modo que se tenha alto fator de qualidade. Isto permitiria a observagao de bi-estabilidade

6ptica em baixas poténcias e com maior definicao dos estados ligado e desligado.
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6.5. TENTATIVAS DE OBSERVAR BI-ESTABILIDADE OPTICA EM GdAlQ,:Cr®+

Uma vez que o Ta, O; nio apresentou comportamento nao-linear, usamos este material
para confeccionar os espelhos de uma cavidade FP confocal com raio de 4 cm para tentar
observar BO no aluminato de gadolineo dopado com cromo. A transmissao dos epelhos foi

de 12% em 5145 A, satisfazendo a condicao de optimizagdo [91]:

T=1-¢°rL (6.6)

para uma amostra de 0,1 cm de espessura e com coeficiente de absorcio a = 1,5 cm™?! em
5145 A. Um dos espelhos foi colado num PZT e o conjunto foi fixado num suporte mecéanico
de boa qualidade. Por sua vez, o suporte foi preso por parafusos de teflon & extemidade de
um tubo de zerodur, o que permitira o alinhamento da cavidade através dos controles x-y
do suporte. Na outra extremidade do tubo foi colado o espelho de saida. Com a cavidade
vazia medimos uma “finess” da ordem de 10, monitorando num osciloscépio a transmissao
do FP em fungdo da mudanca de fase, devida & aplicagio de uma rampa no PZT. Medimos
a poténcia de saida do FP em funcio da poténcia de entrada para vérios valores da fase

inicial e constatamos a linearidade do sistema.

O cristal de GdA1O,:Cr®t foi entao colocado no centro da cavidade através de um
orificio no tubo de zerodur. Com o cristal no interior do FP nao conseguimos operacio
no modo fundamental (}a cavidade. A presenca de modos de ordem superior resultou num

contraste muito pobre o que inviabilizou a observagio da bi-estabilidade 6ptica.

Acreditamos que a principal causa é a deformagao espacial dos feixes no interior da
cavidade devida & auto-focalizag3o e auto-modulagido de fase [20]. Pois, com os valores

experimentais do GdA1O;:Cr®*, a poténcia critica para auto-focalizacdo nessa amostra é
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de apenas 3 mW (conforme a equagio (3.10b)). E a poténcia minima para observarmos bi-

estabilidade em nossa cavidade seria de 15 mW, correspondente & uma intensidade minima

de 75 W/cm? (ver eq. 13 da ref. 91).

Tentamos observar a bi-estabilidade transversal sem cavidade, tal como Tai et al
[89] observaram no sédio, mas a amostra era muito fina e apenas conseguimos verificar
a variacao do didmetro do feixe transmitido (um deles) em fungio da intensidade. E
possivel que uma amostra com cerca de 1 cm permita esse tipo de bi-estabilidade. Também
tentamos o tipo de auto-aprisionamento, onde o feixe auto-focalizado é transmitido através
de um “pinhole” e refletido por um espelho imediatamente apds esse “pinhole” [88].
Basicamente esta configuragio é idéntica & anterior e por isso os resultados foram os

mesmos, ou seja, nenhuma constatagao de BO.

A intensidade minima para se observar BO numa cavidade FP é inversamente
proporcional a n;/ a [91] e a poténcia critica para auto-focalizacdo é inversamente
proporcional a n’z, por isso é provéavel que se possa observar BO no GdAlO,:Cr®+ na
regido do vermetho (~ 6200 A), pois teriamos aproximadamente o mesmo n; /o de 5145 A
mas a poténcia critica para auto-focalizacio é pelo menos dez vezes maior por causa da

diminuigao do indice n,, conforme vimos no Capitulo 5.
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7. CONCLUSOES

Neste trabalho tivemos a oportunidade de mostrar que o tratamento tedrico de Zhou
et al [37] sobre NDTWM, em sistemas absorvedores de dois niveis, estd incompleto. Ou
seja, o termo desprezado no célculo da susceptibilidade [38] é o que origina a razdo r
entre as partes imaginéria e real do indice de refracao ndo-linear n,. Demonstramos que
a presenca deste termo é que explica o branqueamento (“bleaching”) de um feixe sobre o

4 * . ~ 3
outro, no caso degenerado (2 = 0), quer num sistema de dois ou trés niveis.
O nosso modelo é mais geral e apresenta as seguintes caracteristicas:

- pode ser utilizado em sistemas de dois ou trés niveis,

- pode ser empregado no tratamento da mistura de vérias ondas e ndo apenas no caso

de duas, este dltimo é derivado como um caso particular do modelo.

- podemos usi-lo mesmo quando as intensidades das duas ondas incidentes nao

guardam qualquer relacio entre si, ou seja, ndo h4 a obrigatoriedade de que um feixe

seja muito mais intenso do que o outro.

O nosso modelo teérico foi testado com sucesso nos trés cristais diferentes aqﬁi
estudados: rubi, alexandrita e GdAIO;:Cr®t. Os valores experimentais da intensidade
de saturagio, do tempo de vida do nivel 2E e do indjce de refragdo ndo-linear, obtidos pela
técnica de NDTWM, estio em muito bom acordo com os determinados por outras técnicas,
tais como DFWM e o método interferométrico (MI). Isto mostra uma grande vantagem
da NDTWM sobre as duas Gltimas, j4 que na DFWM s6 é possivel determinar o médulo
de n,, enquanto no MI as dificuldades experimentais sdo acentuadas e s6 a parte real n; é

que pode ser detectada. Note que na NDTWM n, e n, sio determinados separadamente.
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Pela primeira vez foi demonstrada a transferéncia de energia por NDTWM em
alexandrita e também no GdAlO,:Cr®+. Nés verificamos que n I, /N, é o parbmetro
importante para se fazer comparagao entre os materiais, num determinado comprimento
de onda, e vimos que a eficiéncia em 5145 A & maior no rubi, seguido do aluminato e por
ltimo vem a alexandrita. Isto claramente desfaz a afirmacio de Catunda [20] de que o
GdAlO;:Cr®* teria o n, “mais alto de todos os cristais com Cr®* para a linha 5145 A do

Ar”. Seu engano foi devido & incorreta atribuigao do pardmetro comparativo como sendo

n,/a,.

Usando uma expressio para a parte real de n,, eq. (5.6a), e os valores experimentais
do espectro de absor¢io do estado excitado, verificamos que a contribui¢cido da banda CT
e 4 . 7 - s, . .
¢ dominante no rubi, mas h4 poucos indicios de que 0 mesmo ocorra na alexandrita, pelo

menos nos sitios de inversio. E devido & semelhanca entre o rubi e o aluminato no que diz

respeito a:

!

- 0 alto valor de n,
’
- o espectro de n,

- os pardmetros do ¢ampo cristalino

concluimos que também no GdAlO,:Cr®+ ¢ a banda CT quem efetivamente contribui para

7

n,.

O espectro de n,, tanto no aluminato quanto no rubi, revela que os valores
anteriormente medidos pelo método interferométrico foram inadequadamente atribuidos

ao comprimento de onda do laser de He-Ne [70] quando de fato aqueles valores se referem

45145 A,

Quanto & dependéncia da razio r com a intensidade, considerando que:
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. 1] » - . " -~ .
a) os resultados experimentais da parte imagindria n, estdao em muito bom acordo

com o que é previsto pela equagdo (5.5), no caso do rubi e da alexandrita;

b) a dependéncia de r com a intensidade no GdAlO,4:Cr®* acontece através de n;';

¢) no aluminato, o espectro de absor¢ao do estado excitado previa um r negativo em

I = 0, o contrério do que fora observado.

d) observamos emissdo dos pares de cromo numa amostra de GdAlO,:Cr®** com uma

concentragao muito menor do que a amostra utilizada na determinagao de r,

Concluimos que o mecanismo TECAF entre pares de cromo no nivel 2E deve ser o
responsdvel pela mudanga de r no GdAlO,:Cr®*. Devemos enfatizar que os valores
de r previstos por tal mecanismo, eq. (5.15), se adaptam muito bem aos resultados
experimentais e que o nosso proposto TECAF seria muito mais efetivo do que o observado

por Duarte [68] entre cromo e gadolineo.

Quanto aos filmes depositados em espelhos ou filtros, verificamos que o Ta, 0, nio
apresenta comportamento nao-linear para intensidades de até 5 kW/cm?. O ZrO,, por sua
vez, é um filme que apresenta caracteristica nao-linear correspondente & dois mecanismos
diferentes e de sinais contrdrios. Devido ao alto poder de absor¢do do inconel, discutimos
a viabilidade da construgao de um sistema bi-estdvel compacto consistindo de um etalon

de vidro com deposicio de inconel e Ta, O em ambos os lados.

Por dltimo, relatamos nosso insucesso em nio conseguir observar BO em
GdAlO;:Cr®+. Mas nossas tentativas de observagao de BO transversal, embora frustradas,
revelam que a interagio entre os feixes contra-propagantes é muito efetiva e de fato
observamos a mudanca do didmetro do feixe quando a intensidade era variada. Fizemos

um experimento idéntico no rubi e ndo conseguimos detectar tal efeito. Isso esti coerente
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com as observagdes de Catunda [20] sobre os efeitos de auto-modulagao transversal de fase
nesses cristais. Se considerarmos ainda que o0 TECAF provoca um aumento da absorgio
do GdAIlO,:Cr®*, que em baixas intensidades ¢ proporcional ao quadrado da intensidade,

teremos um conjunto de efeitos (transversal e TECAF) favordveis a destruicio do contraste

ou do fator de qualidade de uma cavidade FP, inviabilizando a operagio bi-estdvel.
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APENDICE 1

CALCULO DA MATRIZ DENSIDADE

Vamos considerar que o termo de relaxagio em (2.22) corresponde & emissio

espontanea e entdo podemos representi-lo através de um operador 4 na forma:

ap<n>) 1
= —> (1" + p'™)p) (I.1)
(%)=

e a matriz deste operador ¢é diagonal [39]. Seus elementos de matriz 7i; estao relacionados

as taxas de decaimento I', e I',, por:

51'_1' ra = Yiy (I.Za)

1
Fab = 5(’70.11 + '7bb) (I-Zb)

6:; € o delta de Kronecker. A substituigdo de (1.2) em (4.6) nos da:

aa

8 l(l(:Z) Q I} o W
3 N [ 1 (pfxb) —pl(m.)> et(u]t_kx.r) + C.C-j' - Pap(O) (I.3a)

a (O) . . o
Pas — ,}%, (p((:;) - pl()z)) etlwit—ki.r) + c.C.} + (zwo - rab)pf;b) (I.3b)

e
L

aply)  1f. a\ , o
T, ot + gt = 2| (pg) —me)> ¢Hwat=kar) 4 i (Pfi) —Pf,l)) glort=kir) L oo

(I.4a)
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. apt 17, o\ , _
(rab"zwo)P.(;;)'*"lgt_b' = 5[’92 (/’.(z? = pl(;b)) elvat=karl g, (Pf;f.) - P::)> e'(w't-k"')ﬁ-c.c.]

(1.4b)

onde consideramos o fato de que na auséncia dos campos (A, = A, = 0) o sistema se
encontra em equilfbrio com p{3 (c0) = p{2) (00) = 0 e p?) (00) = 1. Infinito (00) denota

antes da aplicagdo dos campos,

Utilizando a aproximacio de onda girante e assumindo as condigdes de estado

estacionério,

pf;(;,) — pgz)t — ﬁ‘(lob)ei(wlt—kl.r) (I.S)
p'?) = constante (1.6a)
)+ oy =1 (1.60)

onde ﬁf}‘;) independe do tempo, as equages (1.3) fornecem:
Pay == (Lar = i6,)7 (o} — plo)) (1.7a)

(o)

. Il 2 170
ol = ple) = |14 el )}

F.é2 (14 r2 (1.76)

De maneira similar, para achar as solugbes na primeira ordem, substituimos (4.9) em
(I.4) e, lembrando que p!Y) + pl(,z) = 0 (sistema fechado de dois niveis), obtém-se o seguinte

sistema de equagdes em B, C e D:

2¢7% " (Lo —1A)B = —if), C* e~ 2%+ " 1 iQ; D — i), p{”) e~ %2 (1.8a)
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[Tas +4(A - 6,)]C = iN, e~ %2 B* (1.8b)
2(Tap — i6,)D = —ifye %27 (pl0) _ plo)) | joq ¢~ikir g (1.8¢)

AE52—51=w1—w2 (I-g)
Note que este sistema é 0 mesmo obtido por Bloembergen e Shen (pdg. A43 da ref.
[39]) mas em sua equagio (3.8) falta um termo que ¢ aquele contendo 2 em (I.8a). Em

A . . ~ (w,) . ~ 74
consequéncia disto, sua solugio para p,."" (que equivale ao nosso D) ndo estd completa.

A resolugdo do sistema (1.8) é:

2B = ¢ 0010, (o) — pD)GIH + (T, - iA)|, 7] (1.10)

2C =~ 20, @ p0) (20, + A)H* + (T, + iA)|0, 2] (I.11)

2D = —e k274, (pf,:' — pf}?)(l‘ab —16) {1 - G|, FIH + (Dap — tA)|, 7]} (1.12)
e introduzimos G e H por simplicidade. Estes s3o identificados por:

G =

B | et

(2Tap — $A)[Tay +1(6; — A)}(Tqp + 16,) 1 (I1.13)

H = (Tu —iA)(Tuy — i6;)[Ta + i(6;, — A)] (1.14)
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Comparando (1.12) com (I.7a) vemos que o primeiro termo representa a susceptibili-
dade do sistema de dois niveis, vista pelo campo A;, na auséncia do outro campo 4, (1, =
0). O segundo termo est4 relacionado 3 interacdo entre os dois campos e é este que origina

a transferéncia de energia entre ambos. A susceptibilidade Xz = x; - ix;' é determinada

pela relagao:

2N , [ De'*s-r
= . I.15
= ol (25 (115

e sua parte imagindria é
" x' Tab I [A(2rab - I'a + Fabx) + 21",,;, (Fa - Zrab)r]
= ° T, = i
X2 (Ta + 2T44) { bz + 2 (Ta + 2T0s)? + A2(1 + z)? (1.16)
| 2

== 1.17
TEE+ ) (£.17)

onde x, = Nltas|?/€,16,(1 4+ r2) é a parte real da susceptibilidade linear e consideramos

que A << §,,6,.

Note que nossa expressio para x, difere daquela obtida por Pinard e Grynberg [38]
(ou Zhou et al [37]) pela presenca do termo proporcional a r. E este termo que prevé a
diminuicado da absor¢ao @, quando as frequéncias sio iguais (A = 0). A partir de (I.16)
obtém-se a expressio (4.11b) para o coeficiente de absor¢ao a, apés as aproximacdes

Iop >>T, ez << 1.
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APENDICE 11

INDICE KERR EM SISTEMAS DE DOIS NIVEIS

No sistema de dois niveis a susceptibilidade pode ser escrita como (ver pdg. 153 da

ref. [33)):

(1) = n,ca, 6T, —1
M = T (6 e, 11177,

(IL.1)

onde ¢, é o coeficiente de absor¢io linear (intensidade) no centro da linha e 6§ = w, —w é

a dessintonia com relagio & frequéncia central w,. A equagio (II.1) pode ser re-escrita na

forma:

X(1) = x{0) = x(e) -+ 1/1) (11.2)

com x(o) a susceptibilidade linear. Portanto, até a primeira ordem na intensidade (I1.2)

se reduz a

I

x(I) = x(0) = x(o) - (11.3)
&
de maneira que o indice Kerr n, é identificado como
x(o)
==L 114
n2 2noIﬁ ( )

P ' . . P " [} . M
que, através de (IL1), separa-se em partes real n, e imagindria n, (n, = n, +1in,):

' ca, 6T2
__ I15
"2 T T+ (6T w, 21, (11.50)
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" ca, 1

= .5b
" = T 6Ly 2% (IL5%)
earazior = —(6T,)" " é
n, _ X (o)
=== - (116
' n, X (o) (I16)

H

com a susceptibilidade linear x(0) = x(0)' — itx(o) . Essa escolha do sinal positivo para o

termo complexo de n, define o sinal de r através do sinal da parte real n;.
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APENDICE III

SISTEMA DE TRES NIiVEIS

Considere um sistema de trés niveis como o que estd esquematizado abaixo, onde W, e
W, sdo as taxas de bombeamento e de decaimento induzido, respectivamente, T, e T, sio

os tempos de decaimento espontaneo e « é a taxa de decaimento entre o nivel intermediario

1 ¢ o nivel final e.

&,

e

3

As equagbes de taxa para as probzbilidades de ocupagao dos estados sio:

d
d”tg = =1, W, +n (Wy + T %) 4 n, T (I11.1)
d,
e = ——neT;l + n;y (III.Z)
dt
l=n,+n, +n, (111.3)

Para bombeamento com intensidade constante I, W, = 0,1/hw onde o, é a segdo de

choque de absorgio do estado fundamental e a solugdo no estado estaciondrio é:
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ne =YTin =T, (1+1T, 4+ 0;/0,) I/, (1 + I/I,)} (111.4)

com o; a segao de choque de emissdo estimulada do nfvel intermediério e, como o,, depende

da frequéncia do laser w. I; é a intensidade de saturagio, definida por:

hw

Ug T,‘

Iy = (1+4T)(1 +4T, + 0;/0,) ! (111.5)

A susceptibilidade do sistema é:

X = nng + nt'Xc' + neXc

=Xg + (X — Xg) + ne(Xe — Xo) (I11.6)

que, juntamente com (II1.4) e analogia com o Apéndice II, se relaciona ao indice de refragao

nao-linear n, através de:

- 2?5}6 (L+9Ts +0:/0,) 7 (e = X0) + (1T2) 7 (x =~ x,)] (I11.7)

n,

Esse sistema pode ser reduzido ao sistema de dois niveis fazendo-se:

=10

) 0; =0, (111.8)
Xi = —Xg
n, =0

- Outra situagao interessante é quando v >> T[!, T/ ' e 0; = 0, a qual corresponde ao

L]

bombeamento exclusivo do nivel final e. Neste caso tem-se
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_ (X =) (I11.9)

Em ambos os casos a parte linear da mudanca de susceptibilidade (e o indice n,)

possui a mesma forma e pode ser re-escrita como:

Ax = f(x. — x,) (1I1.10)

onde f = % no sistema de dois niveis e igual a 1 no dltimo caso. De modo semelhante, a

equagao para a taxa de ocupacio do estado final (n: ou n.) é dnica:

dan.
T d"t’ + (14 1/L)n; = fI/I, (IT1.11)

com T substituido por T; ou T, conforme o caso.
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APENDICE IV

ORIGEM DOS TERMOS D:_ (E)

Na equagdo (4.23) usamos um supra-indice zero em S (z, 2,t) porque consideramos
a interferéncia apenas entre os feixes de ordem zero na formagao da grade de populagao.
A rigor, a interferéncia de todas as ordens contribuem para o parimetro de saturagao, o
que modifica a forma dessa grade [43]. Em primeira aproximagao, considerando-se que as

amplitudes das ondas geradas sao muito menores do que as de ordem zero, essa contribuigao

pode ser obtida fazendo-se

S(z,z,t) = S (z,2,t) + AS (IV.1)

n, =n'" 4+ An, (IV.2)

onde n!” é a densidade de populagao que foi obtida em (4.26, 29). Substituindo estas

equacdes em (4.23) chega-se a:

(o)
AS =2<E AE > (Iv.3)

An, =
TS0 T L1+ 8@)e

com <> representando a média temporal, E(°) o campo elétrico de ordem zero e AE o

campo de todas as outras ordens. Entao, até a primeira ordem em AF a equagao de onda

(4.31) se escreve:

w2 w\ 2
{ vV E + (‘Z) (n® + xq +n£o)XNL)E} + [(:) XNLAneE(O)] =0 (IV.4)
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Os termos até os coeficientes C’s em (4.36) s3o provenienﬁes da parte entre chaves na
equacdo acima e os termos em DZ (E) sdo originados da parte em colchetes. Quando
as intensidades de ordem zero (I} e I;) sio diferentes cada Di, é uma expressio
relativamente grande incluindo algumas somas nos coeficientes C. Por outro lado, se
uma das intensidades for muito menor do que a outra os D%, (E) simplificam bastante e
" sua contribuicio mais importante s6 afeta os termos de ordem superior (p > 1). Isto é
devido ao fato de que nesta aproximagao (S; << S,) os termos de ordem zero Aj e A

nao se misturam com os de ordem superior porque estes tiltimos sao muito menores. Sendo

este o caso, para I; << I} tem-se:

D} (E) =~ - f”s B,._, A% &r-mae; 4> (IV.50)
D;,. (E) ~ 'l—f"—S—B,_,,,A; eflm=r)os. ¢>1 (IV.5b)

com os B’s dados por (4.27) que sdo:

., N |
B, = (~1)*(1+5,)"" [Tffﬂ] (IV.6)
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