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RESUMO

Neste trabalho investigamos o comportamento da técnica de varredura z
no caso onde a fase do campo elétrico se afasta do perfil Gaussiano devido a
saturagdo da ndo-linearidade Optica. A teoria usual da varredura z, baseada no
método da decomposi¢do Gaussiana, ndo pode descrever os resultados obtidos
com os bem caracterizados absorvedores saturaveis com tempos lentos de
resposta (milisegundos): Al,0,:Cr** (rubi), BeAl,O,Cr’* (alexandrita) e
GdAlO,:Cr** (aluminato de gadolinio dopado com cromo). Este objetivo pode ser
alcangado por meio de uma teoria baseada na transformada de Hankel do campo
elétrico que se propaga através da amostra ¢ pela inclusdo da saturagido da fase
nesta teoria. O formalismo alternativo também permite a inclusdo de outros
efeitos como por exemplo, térmico.

Como no caso do meio Kerr, o indice de refragdo ndo-linear pode ser
obtido da medida da diferenga entre o pico ¢ o vale da transmitancia, na
determinagdo da refragdo ndo-linear, ou da transmitdncia de pico, na
determinagéo da absor¢do ndo-linear.

Em relagdo a parte experimental, € introduzida uma técnica de varredura
z com um Unico feixe resolvida no tempo para caracterizar, com radiagéo cw, a
refracdc ndo-linear dos materiais citados. Devido a eliminagdo dos efeitos
lineares parasiticos, a técnica € capaz de medir distorgdes de frente de onda tao
pequenas quanto A/70°. A demonstragdo experimental da técnica alternativa ¢

realizada com um laser de Ar" com baixa poténcia ¢ um laser de He-Ne.
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ABSTRACT

In this work we investigated the behavior of the Z-scan technique in the
case where the phase of the electric field departs from Gaussian due to the
saturation of the optical nonlinearity. The usual theory of Z-scan, based on
Gaussian decomposition method, cannot describe experimental results obtained
with well-characterized chromium-doped saturable absorbers of slow
(milisecond) response: Al,O;:Cr** (ruby), BeAl,0,Cr’* (alexandrite) e
GdAlO,:Cr** (chromium doped gadolinium aluminate). This aim can be
accomplished by means of a theory based on the Hankel transform of the electric
field passing through the sample and the inclusion of the phase saturation. The
alternative formalism also allows the inclusion of thermal effects.

As 1n the case of Kerr media, the nonlinear refractive index can be
obtained from the measurement of the transmittance difference betwen peak and
valley, in the refractive case, or of the transmittance peak, in the absorptive case.

Concerning to experimental part, a single-beam time-resolved Z-scan is
introduced to characterize thr nonlinear refraction of the above materials. Owing
to the elimination of parasitic linear effects, the technique is able to measure
induced wave front as small as /10°. We demonstrate this method on several

materials using low power Ar" and He-Ne lasers.
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CAPITULO 1

INTRODUCAO



1.1 INTRODUCAO

Fenomenos opticos de natureza ndo-linear vinculados & investiga¢do do
indice de refragdo tém suscitado o aparecimento de diferentes técnicas
espectroscopicas ndo-lineares. A técnica de varredura z (“Z-scan”), introduzida
por Sheik-Bahae et al. [1.1-2], tem ultimamente se destacado dentre diversas
técnicasespectroscopicas(onde podemoscitar: interferometrianéo-linear[1.3-4],
mistura degenerada de quatro ondas [1.5], mistura degenerada de trés ondas
[1.6], rotagdo elipsoidal [1.7], medidas de distor¢do do feixe [1.8]) por sua
capacidade de determinar o sinal ¢ a magnitude de ndo-linearidades refrativas
com simplicidade experimental e alta sensibilidade.

Numa varredura z, a propriedade ndo-linear de uma amostra ¢ medida pela
transmissdo através de uma abertura distante, em fung¢éo da posi¢do da amostra.
Se apenas a refrag@o néo-linear esta presente, uma curva de transmitdncia com
um maximo (pico) e um minimo (vale), antissimétrica em relagéo & cintura é
obtida. A diferenga pico-vale na transmitincia, AT,,, ¢ aproximadamente
proporcional ao deslocamento de fase ndo-linear no eixo, A®@, [1.1-2]. Tal fato
possibilita a determinagéo do indice de refragdo ndo-linear sem um ajuste tedrico
detalhado dos dados experimentais.

A ndo-linearidade de um meio absorvedor esta vinculada a diferenga de
susceptibilidade entre os estados fundamental e excitado e na dependéncia da
populagdo destes estados com a intensidade do campo da radiagéio. Os materiais
dopados com cromo, em particular, Al,O,:Cr** (rubi), BeAl,O,:Cr** (alexandrita)
e GdAIO,:Cr** (aluminato de gadolinio dopado com cromo), tém sido
amplamente investigados pelas técnicas de mistura de quatro ondas [1.9] e
mistura de duas ondas [1.10-11]. Este trabalho tem o propésito de estudar a

aplicabilidade da técnica de varredura z a meios absorvedores saturaveis. O
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conhecimento das caracteristicas das matrizes dopadas com cromo acima citadas,
obtido com outras técnicas, as capacita como guias no estudo em aprego.

O formalismo convencional da varredura z, baseado no método da
decomposi¢do Gaussiana [1.12], ndo descreve de forma adequada os meios
absorvedores saturaveis, em virtude do “achatamento” verificado no indice de
refragéo destes meios devido a saturagdo [1.13]. Por outro lado, um formalismo
baseado na integral de difragéo de Kirchhoff — que em coordenadas cilindricas
se transforma numa transformada de Hankel de ordem zero - usado
anteriormente no estudo de auto-modulagdo tranversal de fase [1.14-15], permite
a incluséo do efeito da saturagdo [1.16].

Até aonde vai o nosso conhecimento, a substituigdo de parte da teoria
convencional da varredura z por uma transformada de Hankel, ainda nédo foi
implementada, embora a transformada de Hankel de ordem zero tenha sido citada
na referéncia 1.1 como uma maneira de se obter o padrdo do campo no plano da
abertura colocada numa posigéo distante.

O formalismo alternativo da varredura z, baseado numa transformada de
Hankel, exibe no estudo de absorvedores saturaveis, algumas vantagens em

relag@o ao convencional, basecado no método da decomposig¢do Gaussiana:

- Segundo simulagdes computacionais, no regime de baixa intensidade
(71«1, 1, indica intensidade de saturagdo) ou na auséncia de saturagdo, o
formalismo alternativo da varredura z recai no formalismo convencional.

- Para intensidades arbitrarias, inclusive nos casos / ~/, ou /»/, o formalismo
alternativo permite a descrigdo correta dos dados experimentais, em
oposigéo ao formalismo convencional onde isto ndo ocorre.

- Possibilidade de se incluir no cerne do formalismo alternativo efeitos

diversos como por exemplo, térmico ou o processo PAORET (“Photo-
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A ssisted Off-Ressonance Energy Transfer”) exibido pelo GdAlO,:Cr**

[1.17], o que ndo € possivel no formalismo convencional.

Em relagdo a parte experimental, temos que nas medidas realizados com
lasers pulsados, a sensibilidade da varredura z esta limitada pelas flutuagdes
estatisticas da irradiancia do laser e pelas imperfeigOes na amostra, que levam
a uma mudanga espuria na transmitancia linear com a posi¢do z, o que pode
mascarar arefragdondo-linear. Estes efeitos podem ser minimizados, embora ndo
cancelados completamente, pelo uso de um segundo detector para normalizar a
poténcia do laser e pela subtragdo de uma varredura com baixa irradidncia de
uma com alta, para compensar as imperfeigdes da superficie.

No caso de medidas com lasers cw, como as que realizamos, a poténcia
¢ o perfil do modo transversal sédo bastante estaveis, € podem ser otimizados com
a utilizagéio de eliminadores de ruido (“noise eaters™) e filtros espaciais, porém
o problema da variagéo da transmitdncia com a posi¢do ainda permanece.

Para absorvedores lentos, o efeito linear parasitico pode ser eliminado em
qualquer posi¢éo z sem a necessidade de uma varredura z com baixa poténcia,
mediante a detecgido temporal do sinal [1.18]. A montagem experimental desta
extensdo da técnica original é conseguida através de uma pequena modificagdo
na montagem convencional, pela introdug¢do de um “chopper” diante da lente
focalizadora na amostra. Os resultados obtidos sdo promissores. A técnica de
detecgdo resolvida no tempo permite medidas bastante precisas em absorvedores
saturaveis lentos. Apesar de néo termos conseguido uma descri¢do satisfatoria
da absorgdo ndo-linear do GdAlO,:Cr’* no regime de alta intensidade,
possivelmente em virtude de falhas na teoria do processo PAORET, obtivemos
com o este material, numa situagdo oposta, i.e., no regime de baixa intensidade,

um resultado com alta sensibilidade: uma variagdo AT,, que corresponde a uma
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distorg¢éo de frente de onda de apenas 4/940. Vale ressaltar que tal medida foi
realizada com um laser de He-Ne.

Em relagdo as medidas efetuadas no rubi ¢ na alexandrita — que nédo
exibem o processo PAORET - constatamos uma perfeita adequabilidade da
teoria alternativa para descrever as nédo-linearidades Opticas destes materiais e
encontramos relagdes empiricas que possibilitam a determinagéo das partes real
¢ imaginéria de n, mediante uma medida direta de AT,, ¢ T, .

No capitulo II, apresentamos algumas nog¢des basicas acerca dos processos
opticos néo-lineares, comentamos a origem fisica da n#o-linearidade Optica,
introduzimos a aproximag¢fio SVEA, mostramos como a susceptibilidade néo-
linear esta ligada & diferenga de susceptibilidade dos estados fundamental e
excitado e fazemos uma breve explanagido sobre a vinculag#io entre alguns
mecanismos de néo-linearidade e o indice da refragéo. No capitulo III, apds
rapida discussdo sobre a auto-modulag@o transversal de fase, introduzimos o
formalismo da integral de difragdo de Kirchhoff, que é utilizado no capitulo
seguinte para substituir parte do formalismo original da técnica. No capitulo IV,
discorremos sobre a técnica de varredura z e exibimos simﬁlag:(")es
computacionais comparando os formalismos convencional e alternativo da
mesma. O capitulo V mostra algumas caracteristicas cristalograficas e
espectroscopicas das amostras e a determinagéo da constante M?, que mede a
qualidade de um feixe, via técnica de varredura z. No capitulo VI, apresentamos
os resultados obtidos com as matrizes dopadas com cromo, com uma amostra de
cha chinés, um filtro neutro de inconel, tecemos as considera¢des finais e
apresentamos algumas sugestdes para trabalhos futuros, alguns dos quais ja em

andamento.
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CAPITULO I

NOCOES BASICAS DE OPTICA NAO-
LINEAR



2.1 INTRODUGAO

A 6ptica ndo-linear — campo de estudo que envolve a resposta néo-linear
de um meio a radiagéo eletromagnética intensa — tem se expandido bastante
desde ainvengéo do laser. As primeiras demonstragdes da resposta ndo-linear da
matéria & uma radiag@o Optica intensa surgiram em 1961 [2.1], contudo, efeitos
néo-lineares devidos a campos elétricos estaticos (Efeito Kerr) ja tinham sido
observados em 1875 [2.2].

A interagdo da luz com a matéria é produzida através da polarizagéo
induzida pelo campo incidente, o qual deve ser da ordem do campo elétrico
inter-atdbmico que atua no elétron — cerca de 3x/0®V/cm. Como as fontes
térmicas produzem campos menores do que 10°V/cm, a resposta do meio a tais
campos € linear. Um pulso de laser com J00MW de poténcia de pico e
focalizado num didmetro de /00um produz, no vacuo, um campo elétrico de
~3x10°V/cm. Assim, com lasers pode-se obter campos tio intensos quanto o
campo inter-atdmico, o que possibilita a ocorréncia de efeitos ndo-lineares. Esta
andlise € correta apenas para frequéncias Opticas distantes da ressonéncia. Perto
da ressondncia, efeitos nédo-lineares podem ser detectados com intensidades
luminosas muito mais fracas. Um exemplo deste mecanismo é a excitagido
ressonante do bombeamento Optico que, induzindo uma redistribuigéo

populacional, muda as propriedades do meio.

2.2 ORIGENS DA NAO-LINEARIDADE OPTICA

As n#o-linearidades Opticas originam-se da polarizagdo (momento de
dipolo elétrico por unidade de volume) induzida no meio proveniente do

movimento de elétrons ¢ niicleos em resposta aos campos elétricos das ondas
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incidentes. Quando a intensidade Optica é baixa, as polarizagdes induzida séo
proporcionais aos campos elétricos das ondas incidentes e a resposta do meio €
linear. Quando a intensidade ¢ alta, a resposta do meio muda qualitativamente
do seu comportamento & baixa intensidade produzindo o efeito ndo-linear. Em
relagdo a magnetizagdo (momento de dipolo magnético por unidade de volume),
no intervalo das frequéncias Opticas quase sempre podemos negligenciar a
magnetizagéo induzida no meio pelas ondas incidentes [2.3].

Num modelo simplificado para a matéria [2.4] os elétrons e os ions estdo
ligados a barreiras de potenciais que, para pequenos deslocamentos do equilibrio,
sdo aproximadamente harmoénicas, i.e., tém uma energia potencial que depende
do quadrado do deslocamento em relagdo ao ponto de equilibrio mas ndo sdo
harmoOnicas para deslocamentos maiores. Quando a intensidade da radiagéo
incidente € baixa, os elétrons ou ions se movem na parte harmoénica do potencial.
Neste regime, as polarizagdes induzidas oscilam apenas nas frequéncias das
ondas incidentes ¢ a resposta ¢ linear. Quando a intensidade € bastante alta, as
cargas podem se mover na regiio ndo harmoénica da barreira de potencial . Nesta
situagdo sdo introduzidas, na polariza¢do induzida, termos que dependem das
poténcias de ordens iguais ou superiores a trés, originando a resposta ndo-linear.

A resposta ndo-linear pode também resultar de uma mudanga em alguma
propriedade do meio, o que por sua vez afeta a propagagéio da onda que a
causou. Um exemplo de tal resposta ¢ a mudanga no indice de refragdo do meio
provocada pela orientagdo das moléculas anisotropicas ao longo dos campos
incidentes, devido as variagdes na densidade do meio pela eletrostricgdo
(deformagéo do meio dielétrico sob a influéncia de um campo elétrico) ou como
resultado de uma variagdo de temperatura ocasionada pela aBsorqﬁo.

Cada processo n#o-linear consiste de duas partes: a radiagéio intensa
primeiro induz uma resposta néo-linear no meio, ¢ entdo a reagdo do mesmo

modifica os campos Opticos de uma forma ndo-linear. A primeira parte do
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processo é governada pelas equagdes constitutivas e a segunda pelas equagdes

de Maxwell.

2.3 EQUACOES DE MAXWELL

Um campo eletromagnético no espago ¢ classicamente descrito por dois
vetores de campo, E ¢ H, chamados de vetores elétrico € magnético,
respectivamente. A inclusido do efeito do campo sobre a matéria é obtido pela
introdugdo de um segundo par de vetores, D e B, respectivamente denominados
de deslocamento elétrico € indugdo magnética. Em unidades SI tais vetores estdo

relacionados pelas equagdes de Maxwell:

VxE =-0BJot , (2.1)
VxH =0Djot+J , (2.2)
vD=p , @.3)
V-B=0, Q.4

onde J ¢ a densidade de corrente elétrica e p ¢ a densidade de carga elétrica.
Para permitir uma determinagéo unica dos vetores do campo, as equagdes acima
devem ser suplementadas pelas relagdes constitutivas, que descrevem o efeito do

campo eletromagnético no meio material ¢ sdo dadas por:
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D=¢ E+P 2.5)

B=p H+M (2.6)

sendo os parametros g, ¢ u, conhecidos como permissividade e permeabilidade
do vacuo, respectivamente. Pe M séo, respectivamente, as polarizagdes elétrica

¢ magnética.

2.4 EXPANSAO GENERALIZADA DA POLARIZACAO

O problema da propaga¢éio de uma onda num meio ¢ completamente
especificado se, dadas as relagdes constitutivas, é possivel encontrar a solugéo
para o conjunto das equag¢des de Maxwell com as condigdes de contorno
adequadas. Isto raramente ¢ possivel. Contudo, através de suposigdes
simplificadoras, podemos expressar para varias situagdes fisicas, a polarizagéo
induzida no meio na forma de uma série de poténcias do campo elétrico da

radiagdo incidente [2.5].

Pw)= ¢, xP(0):E(w)+e, xP(0=0,+0,):E(0)E(0,)+ @7

e, A0 =0+ 0, +.. +0 S E(0,)E(0,).. E(©,)

A expansido (2.7) € tradicionalmente considerada em meios fransparentes,
onde a resposta ndo-linear é pequena. Os coeficientes da expansio, ™,
denominados susceptibilidades de n-ésima ordem, sédo entidades tensoriais que
relacionam o vetor de polarizagdo ndo-linear de n-ésima ordem as varias

componentes dos campos € caracterizam as propriedades de simetria do meio.
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Num meio isotropico, a polarizagdo induzida é sempre paralela ao campo elétrico
e a susceptibilidade ¢ independente da dire¢éo do campo aplicado. Pelo exposto,
se 2™ é conhecida entiio pelo menos em principio, o efeito ndo-linear de n-ésima
ordem pode ser calculado via equagdes de Maxwell. Vale observar que sendo
Pe E vetores e consequentemente de ordens impares sob simetria de inverséo,
as susceptibilidades de ordens pares devem se anular para qualquer material

centro-siméfrico, o qual é invariante frente a uma operagéo de inversdo [2.6].

2.5 DETERMINACAO DA SUSCEPTIBILIDADE NAO-LINEAR

Para ilustrar a origem fisica da ndo-linearidade e algumas caracteristicas
da susceptibilidade séo utilizados os modelos do oscilador ndo harménico ¢ de
gas de elétrons. Contudo, uma determinagdo mais precisa de ¥ pode ser
efetuada apenas com emprego da mecdnica quantica, via formalismo da matriz
densidade. Para mostrar o procedimento usado, consideremos a agdo de um
campo eletromagnético sobre um sistema cuja fun¢do de onda é y. O operador

densidade ¢ definido como a média sobre o produto dos vetores de estado:

p=|9)(¥| 2-8)

A evolugédo temporal do operador matriz densidade € descrita pela equagéo

de Liouville:
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dp _ 1 |
P-‘in 2.9)
E ib[ Pl

onde a Hamiltoniana do sistema € composta de trés partes:
H=H +H_ +H (2.10)

H, ¢ a Hamiltoniana do sistema ndo perturbado com auto-estados lny ie.
H, ln)=E,, |n) . A Hamiltoniana da interagdo da luz com a matéria, H,,,, na

aproximagéo de dipolo elétrico tem a forma
H  =-erE .11)

e a Hamiltoniana H,,,, ¢ responsavel pelas relaxagdes das excitagdes do meio.

Sob tais consideragdes, a equagéo de Liouville pode ser reescrita como:

ittt 3)
®-Lig g 042 2.12)
il e Ml elax

onde

o) -1 2.13
(%) e ass
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representa as taxas de relaxagéo de populagdo e coeréncia e estarelacionada com
as transigdes entre os estados induzidas pelas interagdes com o reservatorio
térmico.

Se i‘P) pode ser expressa como uma combinagéo linear dos auto-estados

l n), ou seja,

|g)=3 "a,|n) (2.14)

entdo p,, representa a populagdo do sistema no estado |n) € P, indica que o
estado possui uma mistura coerente de |n) e |n%). No equilibrio térmico p,,
é dada pela distribuigéo de populagdo térmica ¢ p,, = 0 para n=n"

Lembrando que a média da polarizacdo é escrita na forma:

(P)=(y|P|y) = Tr(pP) (2.15)

podemos em principio, determinar as susceptibilidades se H,, H,,, ¢ as taxas de
relaxagdo populacional e de coeréncia sdo conhecidas. Para resolver a equagéo

de Liouville supde-se que a matriz densidade possa ser expandida numa série de

poténcias da forma:

p=p0+pl)+p@ (2.16)
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e que a polarizagdo possa ser expressa por:

(P)=Tr(pP)+ Tr(p?P)+... 2.17)

onde F° é o operador matriz densidade no equilibrio térmico e a polarizagio

permanente do meio é suposta nula ((P?)=0). A inser¢do de p na equagéio de
Liouville, gera um conjunto de equagdes na ordem crescente da perturbagdo. A

equacgdo de n-ésima ordem é:

g™ 1 1 o, 3p® (2.18)
=—[H, o™+ —[er.E,p®Y op
x "l P | plenEp ]+( O )

A suposi¢do adicional que o campo elétrico pode ser decomposto em

componentes de Fourier da forma:

E(r,)= E & (r)iexp[ i(k,.r- t)] (2.19)
implica em:
(n)
f_g_t_ - -iw,p(w)) (2.20)

o que possibilita, de forma iterativa, o calculo de 0™ a partir dos termos de

ordens mais baixas e, por intermédio das equagdes (2.7) e (2.15), a
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susceptibilidade de n-ésima ordem ¢ entdo calculada. Conhecidos os elementos

da matriz densidade, a determinag¢éo da susceptibilidade de n-ésima ordem ¢
obtida de (2.7).

2.6 PROCESSOS NAO-LINEARES ESPECIFICOS

As interagdes ndo-lineares podem ser classificadas conforme séo
desencadeadas por campos elétricos ou magnéticos, se envolvem a geragdo de
campos em novas freqéncias, se mudam as propriedades de propagac¢do dos
campos incidentes € se permitem a troca de energia com o meio néo-linear. A
maioriadas interagSes Opticas comumente observadas sdo produzidas por campos
elétricos e sdo classificadas conforme envolvam conversdo de frequéncia (i.e.,
a geragdo de uma nova onda numa nova frequéncia) ou auto-agdo - quando
afetam a propagacdo da onda incidente. As intera¢des com conversdes de
frequéncias sdo ainda classificadas como paramétricas ou ineldsticas.
Paramétricas se ndo envolvem a troca de energia com meio ndo-linear; caso
contrario, sio chamadas de inelasticas.

Os efeitos de auto-ag¢do envolvem mudangas, que sdo ocasionadas por sua
propria intensidade, na propagac¢éo caracteristica de uma onda luminosa. Tais
efeitos também podem envolver processos elasticos ou inelasticos € podem
mudar as distribui¢des espaciais ou temporais, os estados de polarizagéo e afetar
a absorgéo e focalizagdo das ondas incidentes. A breve exposi¢do abaixo de
alguns processos Opticos estd baseada na andlise dos trés primeiros termos da

equagdo (2.7).
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2.6.1 TERMO LINEAR

O termo em z” corresponde as propriedades Opticas lineares do meio
incluindo a birrefringéncia, o indice de refragéo e a absorgdo. A birrefringéncia
é observada em meios anisotropicos e esta vinculada ao carater tensorial de 3.
O indice de refragdo (n,) ¢ a absorgdo (@) lineares estdo respectivamente

relacionados, com as partes real [2.3] ¢ imaginaria [2.7] da susceptibilidade

linear por:

n,=(1+Rey"M)"? (2.21)
()]
e=——Imy" 2.22)
n:c

As propriedades acima citadas constituem objeto de estudo da Optica
classica entretanto, a saturagéo de um processo linear ¢ um processo néo-linear

descrito pelos termos de ordens mais altas.

2.6.2 TERMO DE SEGUNDA ORDEM

Um dos fendbmenos descobertos no inicio da década de 60 foi a geragdo
do segundo harmoénico da luz (347,15am) proveniente de um laser de Rubi
(694.30nm) ao atravessar um cristal de quartzo. O termo em (=@, +®,;
), ,) € responsavel por este € pelos demais efeitos de segunda ordem, também
chamados de mistura de trés ondas. A polarizagéo de segunda ordem associada

a esta susceptibilidade atua como fonte nas equagdes de Maxwell dando origem
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4 emissdo de radiagdo na frequéncia @, com intensidade proporcional a 2.

Devido as restrigdes de simetria, as susceptibilidades de ordens pares se anulam

em meios que possuem simetria de inverséo [2.6]. Desta forma, os processos de

interagdo ndo-lincares de segunda ordem sdo comumente observados em
materiais que ndo apresentam este tipo de simetria.

Usando o tratamento descrito na se¢do 2.5 € possivel encontrar que para

um sistema com N moléculas independentes por unidade de volume, no estado
fundamental | 2) [2.8]:

2) Ne’ Xei %y g
X @3 @) W,) = E g ;
2% 5 (0, -0, =il )W, - w,-il})

(2.23)
+ perm.(1,2,3)

onde @, ¢ a separagdio de energia entre os estados Ii) e | g). x;, € o elemento
de matriz de dipolo elétrico e I;, € a taxa de relaxagdo entre os estados Ii) e
| g). Relagdes semelhantes, e que podem ser obtidas pela substituigdo de x por
y € z, existem para as outras componentes do tensor Y® A permutagdo dos
indices corresponde as diferentes ordens em que os fotons w, e w, sdo
aniquilados ¢ o foton @; ¢é emitido. Da expressdo acima vé-se que podem
ocorrer ressondncias em ¥? para valores de @, ,m, € @, que minimizam os
denominadores. Nesta situagdo o valor da susceptibilidade de segunda ordem
aumentara, num efeito chamado de “acentuagdo ressonante por um féton”. As
vezes € inconveniente explorar este fato pois em consequéncia da ressondncia,
podem ocorrer outros efeitos que perturbam o processo de geragdo tais como o
possivel aquecimento do cristal devido & absorgdo do feixe Optico incidente.
Desde que o campo eletromagnético contém componentes de frequéncias

positivas e negativas, podemos investigar o comportamento de ¥® para diversas
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combinagdes de @, ¢ m, A tabela abaixo indica algumas combinag¢des de

interesse.

Tabela 2.1 — Efeitos n#o-lineares descritos por 3.

Processos associados a 7@

Possiveis combinacdes de @, e o,

Geragéo de soma de frequéncia

W , 0, O=0+0a0,

Geragéo do segundo harmonico

O, =0,=0, ;=20

Mistura parameétrica

Retificagdo Optica

(01 = - (022 &), a)3= 0

Efeito Pockels

o, =0, 0;,=0,=0

2.6.3 TERMO DE TERCEIRA ORDEM

Os efeitos de Y w,~w,+w,+@,; ®, @, @, ) ocorrem independentemente do

material possuir ou ndo simetria de inversdo. Nos meios com simetria de

inversido as susceptibilidades de ordens pares sdo identicamente nulas ¢ assim 3

descreve a ndo-linearidade de ordem mais baixa. Analogamente ao caso de

segunda ordem, a polarizagéo ciibica, oscilante na frequéncia @w,, atuara como

termo fonte de radiagdo de acordo com as equagdes de Maxwell.

A susceptibilidade ¥® calculada pela teoria de perturbagdo tem a forma

[2.8]:
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Ne lemx xng
4% 4w D(w,)D(w,+w,)D(w,)

lim(“’v Wp Wy Wy) =——

(2.24)
+ 47 termos semelhantes
onde
D(w,+w,) =0, -0, - w,=il, (2.25)

D(m4)=m,,g— w4-il‘ng

Além das ressondncias associadas a @, (i=1,2,3,4) existem também as
associadas a w+a; (iy=1,2,3). Na ressonincia de alguns denominadores,
D(w+w; ) ou D(w, ), a parte ressonante sobressai-se¢ em relagdo aos demais
termos, que sdo relativamente pequenos, possibilitando entdo investigar as
excitagdes associadas a tais ressonancias . Uma grande variedade de efeitos pode
ser prevista mediante a escolha de valores adequados para as frequéncias dos
campos eletromagnéticos. A descrigdo completa de ¥ exige o conhecimento
de 81 elementos tensoriais. Entretanto, devido a propriedades de simetria o
nimero de elemento independentes pode ser consideravelmente reduzido. Por
exemplo, nos cristais com simetria cibica, dos 21 elementos néo nulos apenas

quatro sdo independentes. A tabela 2.2 indica alguns efeitos associados a ™.
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Tabela 2.2 — Efeitos néo-lineares descritos por .

Processos nio-lineares associados a

F

Possiveis combinacoes de @, , @, e

@,

Geragdo de soma de frequéncias

CO, ,02,0)3,w4=a)1 +a)2+a)3

Geragdo do terceiro harmonico

W =0,= ;= 0, O=30

Absorgdo de dois fotons

W =-0; , 0 =@ O =0

Efeito Raman estimulado

W, * 0, * 0; , @; - W) = Wy,

Efeito Kerr

-0, = 0 O ®
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2.7 A AUTO-FOCALIZACAO

O efeito Kerr € caracterizado por um indice de refragdo, n, dependente da

intensidade,
n=n,+ nZI (2.26)

onde ny € n, sdo, respectivamente, os indices linear e ndo-linear de refragdo do
meio, ¢ ¢ responsavel pela auto-focalizagdo do feixe quando uma variagéo
transversal (x,y) de intensidade do campo que se propaga na diregdo z produz
uma variagio transversal correspondente no indice de refragfio, o que pode ser
pensado como uma lente formada no material. Para um feixe espacialmente
suave, p.ex., Gaussiano, um »n, ) 0 do meio induz uma lente positiva, o que
acarreta numa auto-focalizagéio do feixe. Para um material com n, ( 0, ocorre a
auto-defocalizagio .

A difragéio do feixe tende a compensar a auto-focalizagéo. E possivel que,
para campos suficientemente intensos, os dois efeitos se anulem mutuamente e
a onda se propague no meio sem espalhar. Este fendmeno é conhecido como
auto-aprisionamento (“self-trapping”). Para uma analise deste fenOmeno
imaginemos o meio ndo-linear como um guia de ondas cilindrico, com se¢do reta
com didmetro D, onde o indice de refragdo na regido interna vale n,+An e na
regido externa, n, (Fig. 2.1). Um raio incidente no contorno do guia move-se de
um meio opticamente mais denso para um meio menos denso. Para um dngulo
@ suficientemente grande a reflexdo interna total é possivel. O dngulo critico
para a reflexdo total, 8, , satisfaz a relagédo [2.9]:
n, A4n

-]~

2.27)
n,+4n n

cos 0, =
/4
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Figura 2.1 [Ilustragfio para a derivagdo simplificada da expressdo da poténcia
critica de auto-aprisionamento. A area pontilhada representa o feixe.
Para angulos maiores do que 6, (angulo critico), os raios emergem
no exterior do guia. Raios com &ngulos menores do que 6, retornam
ao €ixo.
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Se An /n, «l ¢ 6, « 1, aeq. 2.27 se reduz a:

172
6 =[24"] (2.28)

Os raios com )6, emergem no exterior do guia, ¢ os raios com &6,
retornam ao eixo. Se 4,= 0,61A/D ¢é o angulo de difragéo, a condi¢do para que
o efeito focalizante neutralize a difragédo (condigéo de auto-focalizagdo) € 6,=6,.
Considerando que An=n, |E, F, pode-se demonstrar que a poténcia critica de

auto-focalizagdo ¢ dada por [2.9]:

=(I,22)2 A
128 n,

(2.29)

onde P, representa a poténcia critica de auto-focalizagéio e n, ¢ expresso em
unidades esu. Quando P)P,, , o efeito focalizante vence a difragdo e o feixe ¢
focalizado apés percorrer uma distancia z,, , que numa descrig@o grosseira de

primeira ordem dos fendmenos de auto-agdo, € expressa por [2.9]:

1 , c 1 (2.30)
z‘ =—a°n —_
4 2

44 n2 ‘/-}—)_JI—’—‘:;

onde a € o raio do feixe no plano de entrada do meio.
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Se P=P,, os dois efeitos se neutralizam e o feixe se propaga no meio sem

alterar o didmetro i.e., ocorre o auto-aprisionamento. Quando P(P,, , o feixe
diverge com um angulo &6, .

Na teoria estacionaria da auto-difragdo, a poténcia critica de um feixe

Gaussiano vale:

42
P )o=—— (2.31)
(Felo 167n (esu)

Uma teoria mais elaborada supde que a amplitude do feixe Gaussiano é
dada por [2.9]:

E(r,2) =—2exp -—rifz(z)} (2:32)
fiz) w? -
onde
2y =7_(2 g 1 1 .
f4z) =1 (Z) (W 7{] (2.33)

sendo a o raio do feixe no plano de entrada do meio € k=2n/A.
Sob tal enfoque, (P,,); ¢ a poténcia critica de um feixe Gaussiano na qual
df/dz =0. Isto se traduz como a poténcia onde a intensidade do feixe permanece

constante durante sua propagag¢éo no interior do meio.
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Quando PXP,); , a intensidade no eixo aumenta enquanto o feixe se

propaga ¢ o feixe focaliza em z=Z, onde

2
- ka 2.34)

Z
PP )61

Valeressaltar que os resultados acima se aplicam apenas nas proximidades
do eixo do feixe. Por esta razdo a teoria ¢ também denominada de teoria de auto-

focalizagdo sem aberragéo.

2.8 EQUACOES DE MAXWELL NUM MEIO NAO-LINEAR CENTRO-
SIMETRICO

Na presente se¢do € nas demais partes deste trabalho confinaremos nossa
aten¢do num meio néo-magnético onde J = p = 0. Isto conduz a redugéo do

conjunto de equagdes de Maxwell (2.1-4) para:

O’E _ &P
VZE - uoeo atz = "0 (2-35)

Estamos interessados no caso:
(a) degenerado (todas as ondas tém o mesmo o),

b) cristais centro-simétricos (¥*?=0) e isotropicos.
p
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Observando que /=cn g, EE*/2, asconsideragdes acimaresultam na seguinte

expressdo para a Eq.(2.7):

cne, cne cne,

2 2 2 2 Y
P=80 x(l)+__.x(3)1+(___J 1(5)12 .., +(___] x(znq)ln g (2.36)

A expansio acima ¢ boa apenas quando x®«x"*”, o que ocorre sempre
que o laser esta longe das transi¢gdes eletrOonicas. Na ressonédncia devemos

considerar muitos termos da somatoria € isto ndo é pratico. A substituigdo de
(2.36) em (2.35) resulta:

_ nPE_ #peD
VPE-p e (1+x)) 7 Mo .37
onde
o n
P =g yMIE=¢ 3 ( 2 ] 2D E (2.38)
n=l meo

A Eq.(2.37) mostra como um campo elétrico (possivelmente novo) evolui
na presenga de uma polarizagéo ndo-linear. Na auséncia de uma polarizagéo nédo-
linear (2.37) se reduz & equagdo de onda linear. Neste caso, se existirem varias

ondas incidindo simultaneamente no meio ndao havera influéncia muitua entre
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elas resultando na geragdo de uma nova onda. O acoplamento entre as ondas
concomitantemente incidentes num meio pode ocorrer apenas através de uma
intera¢do que cria uma polarizagdo néo-linear.

Nos absorvedores, temos efeitos por populagdo que ocorrem em qualquer
material laser ativobombeado opticamente (p.ex.: rubi, alexandrita, corante, etc).
Com o propésito de mostrar como o crescimento da populagio da origem a y*),
consideremos o meio ¢é representado por um sistema de dois niveis, cuja
susceptibilidade total € ¥ = n, y, +n, 7, , onde y, é a susceptibilidade do
sistema se todos os atomos estiverem no estado fundamental, 7, é a
susceptibilidade do nivel excitado se todos os dtomos estiverem neste estado, 7,
=N,/N,en,=N,/No denotam as populagdes relativas dos estados fundamental
e excitado, respectivamente; N, ¢ N, séo as populagdes dos estados fundamental
e excitado e N, = N, + N, € o numero total de atomos do sistema. Temos entdo

que:

x=1+x.+*n,(x,-x,) (2.39)
onde, no regime estaciondrio (Ver Apéndice A),

yI
n =7k (2.40)
I+

com /, indicando a intensidade de saturagdo do meio.
Em geral, a contribuigdo ndo-linear para o indice de refragéo total é
pequena de forma que n, I {(( n,. Observando que as susceptibilidades podem

ser vinculadas ao indice de refragéo total do meio pela relagéo
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2
n -_-(_f_] =[] *Xe *n,(x, -zg)]w, (2.41)

[
definindo

¢ simples mostrar que se

n, %) 2.43)
2n0 ‘
entdo
n,I
=n_+ (2.44)
M +I/Is

uu
A Eq.(2.49) exibe um dado importante: a existéncia de um indice de

refracdo ndo-linear esta vinculada a diferenga de susceptibilidades entre os
. e (NL) =
estados excitado e fundamental. Podemos portanto definir y Xe - Xg -
Se nos restringirmos a feixes com pequenas divergéncias angulares ¢ a
meios com indices de refragdo que ndo variam apreciavelmente na diregdo
transversal, podemos escrever para a intensidade de um feixe Gaussiano de raio

o ¢ intensidade de pico I, :
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[= e(-27) o (1-2’_2] (2.45)
/4 o wz

Considerando E(z,1)x &z)exp(-iax), substituindo (2.38) e (2.45) em (2.37)

¢ levando em conta que n, I ((n, resulta:

°r?|E =0 (2.46)

que ¢ a equagdo de Helmholtz para um meio tipo lente com indice de refragio

dado por [2.7]:
4n,l
n(r) =n,f [1 - ——2—3r2] (2.47)

Desde que o deslocamento de fase de uma onda que se propaga num meio
com indice de refragdo n com espessura dz € (2adz/A)n, um meio fino com
indice dado por (2.53) atuara como uma lente fina, introduzindo um

deslocamento de fase proporcional a r?.

SELVICD O I s
”’35 h— /\(Ir*)\iFC*iQ‘\/"AC'AQEL‘\ &
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2.9 REDUCAO A FORMA SVEA (SLOWLY VARYING ENVELOPE
APROXIMATION) [2.10]

Muitas vezes € complicado ¢ desnescessario manipular equagdes de onda
ndo-lineares de segunda ordem; consequentemente, geralmente as reduzimos a
equagdes mais simples de primeira ordem mediante uma aproximagéo na qual
¢ suposto que a amplitude da onda Optica varia lentamente no espago quando
comparada com comprimento de onda ¢, varia lentamente no tempo quando

comparada com frequéncia Optica.

Consideremos que o campo envolvido na interagdo é do tipo:

E1) --% £(z) explikz - w1)] +c.c. (2.48)

onde &z) ¢é a amplitude da onda que se propaga ao longo da diregdo z, com
frequéncia , vetor de onda k = 22mn, /A, sendo A o comprimento de onda no
vacuo, n, o indice de refragdo linear do meio ¢ c.c. o complexo conjugado.

Para desenvolver uma expresséo de primeira ordem, consideremos ondas
planas e escrevamos a polariza¢do néo-linear num modo especial, escolhendo
aquela porgéo da polarizagdo ndo-linear — denominada porgéo de fase casada —
cuja fungdo modulagdo se propaga com a mesma frequéncia e vetor de onda

(mesmos ® ¢ k) que a fungdo modulagéo do campo elétrico:

PX = % O(z, ) exp|[+ i(wt-kz)|+ c.c.+ (outros termos)  (2.49)
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Podemos desprezar os outros termos da equagdo acima pois eles

correspondem a outras modulagdes em frequéncias ou outros vetores de onda e
ndo se acoplam ao campo particular.

Substituindo (2.39-40) em (2.35) e aplicando as condigdes de variagdo
lenta:

oF| |2 &
cehSb2] e
k&> k= |> P

(Estas condigdes podem ser equivalentemente reescritas pela substitui¢do de z
por t € k por ).
Apoés aplicar as condigdes de variagdo lenta, multiplicar a equagéo

resultante por expf #(ax-kz)] e integrar num peridédo Optico, encontramos:

Jd 2 .0 | H 2.51)
< Cl#=712 (Do (
(8z+‘/”"e o"t) o (&

A generalizagdo da discussdo acima para incluir o caso no qual muitas

ondas estdo presentes no meio € feita pela decomposi¢do do campo elétrico num

numero finito de ondas planas i.e.,

E(r,t) = %Z E(r.7) exp[+i(w1-k,.n)]+c.c. (2.52)
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Semelhantemente, a polarizagdo ndo-linear serd escrita como:

pOL) % X oy (rnemp[z i(a;t-k.r)
(2.53)

+C.C+ (outros termos)

Ao generalizar a polarizagdo néo-linear, devemos atentar para separar os
termos que acoplam as ondas na Eq.(2.43). Os resultados da SVEA, quando
generalizados ao longo de cada dire¢do de propagagdo, devem ser
independentemente aplicados para cada subscrito i. O desenvolvimento de uma
onda modulada numa frequéncia particular ¢ num dado vetor &k (k=2w'4) é
determinado apenas pela polarizagdo ndo-linear que tem uma modulagdo na

mesma frequéncia e tem o mesmo K.

2.10 MECANISMOS DE NAO-LINEARIDADES DA AUTO-ACAO E O
INDICE DE REFRACAO [2.9]

Discutiremos a seguir alguns mecanismos fisicos que podem ser
responsaveis pela variagdo induzida no indice de refragdo, An=n-n,,.
De acordo com a relagdo de Lorentz-Lorenz, o indice de refragéo total de

um meio, n, pode ser escrito como:
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ni-1 4z
=—" N (2.54)
72 3 (p)

onde N é a densidade populacional média dos atomos (moléculas) e {p) é a
polarizibilidade média dos atomos (moléculas). Conforme (2.54), as seguintes
causas contribuem para produzir An:

- mudangas na polarizibilidade (redistribuigao e reorientagéo

molecular, redistribuigdo eletronica) e,

- mudangas na densidade populacional (eletrosticgdo, calor).

Deve-se ter em mente que a resposta do meio a aplicagdo de um campo
externo néo € instantanea. O tempo 7 de resposta do meio pode ser obtido

através da equagdo de Debye:

oAn

7= +4An =n,1 (2.55)

Os mecanismos de reorientagdo (e redistribui¢do) molecular e distorgéo
eletronica, em geral predominantes nos liquidos e gases, séo muito mais rapidos
que a eletrostricgdo ¢ a transferéncia de calor. Em particular, a variagdo do
indice de pelo aumento de temperatura do meio € significante apenas com
radiagdo cw e leva a uma focalizagéo ou defocalizagdo do feixe dependendo de
on/0T{0 ou On/oT)0.
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2.10.1 REDISTRIBUICAO E REORIENTACAO MOLECULAR

Nos liquidos contendo moléculas anisotropicas a redistribui¢éo e
reorientagdo molecular podem fornecer uma contribuigdo para An maior do que
a ndo-linearidade eletronica. A teoria da redistribuigdo molecular ndo € simples
de ser estabelecida. Ja a reorientagdo molecular pode ser compreendida se
considerarmos que o sistema ¢ formado por moléculas alongadas, com simetrias
cilindricas e com polarizibilidades p,e p, (p,> p,) ao longo e perpendicular
ao eixo de simetria da molécula.

Supondo que o eixo de simetria da molécula faz um angulo € com o

campo E, a polarizibilidade média da molécula na dire¢do do campo ¢ dada por

(p) =P,(0082 6) +p.(sen?f) (2.56)

<P> =Ap(COS20> +p, (2.57)

onde 4p = p,- p,. A interag@o entre os momentos de dipolos induzidos e o
campo tende a alinhar a molécula na dire¢do do campo (& — 0) onde a energia
potencial U(0) é minima. No equilibrio térmico, a distribui¢gdo angular das

moléculas ¢ dada por:
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P ¢ “AU(O/2,T
61=

" (2.58)
e AU 2T on0d0

com
AU(B) =- éApcos26<Ef ) (2.59)

sendo 7 a temperatura do sistema, k, a constante de Boltzman, E, é o campo
local e (£) ¢ entendido como a média num periodo optico.

Da relagdo de Lorentz-Lorenz e de (2.57) segue:

n2-1 ni-1 4z 1
- =—~ N(4 05°6) ~ = (2.60)
n’+2 nj+2 3 (p)[<c > 3]

substituindo » = n, + An em (2.60) e desprezando os termos proporcionais a

(4n)?, podemos expressar a mudanga induzida no indice de refragdo na forma

An =%Anm[(cos26) —é} (2.61)
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onde

2
n,+2\ 4
Ang | o= —_3"N(Ap) (2.62)

O significado de 4n,, pode ser entendido estabelecendo-se E, —»c0. Nesta
situagdo @ =0 e An = An,, . Assim, An,, ¢ o valor da variagdao do indice de
refragdo néo-linear no alinhamento completo das moléculas. O valor médio de

cos’@ na distribuigdo estatistica é determinado por

(cos?8) = / '£(8)cos?0 sin6d6 2.63)
0
(cos6) g - Ssz<Ef ) (2.64)

e, observando que (E7)=[(n,’+ 2)/3)(E?) temos:

2 212 e )2
1 |(8+2) 45 (P 7P.) 2.65)
I5n,| 3 3 kT
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O indice acima calculado representa o indice reorientacional Kerr na
diregdo do campo aplicado. Usando um procedimento analogo € possivel

demonstrar que para uma dire¢do perpendicular ao campo

An =-—1 (2.66)

2.10.2 DISTORCAO ELETRONICA

A mudanga no indice de refragéio pode também ser resultante da distorgédo
de carga eletronica produzida pela aplicagdo de um campo Optico. Fora da
ressonancia, um liquido ou um sélido tipico exibe um 7@ ~ 107 - 10" esu. Este
valor pode ser aumentado de muitas ordens de grandeza quando a radiagédo
incidente se aproxima de uma banda de absor¢do do meio em virtude da

redistribuigdo populacional induzida pela excitagdo ressonante.
| Nos semicondutores o mecanismo responsavel pelo alto valor de ¢ &
diferente do exibido pelos sistemas atomicos dada a estrutura de banda dos
mesmos. O campo Optico ressonante promove elétrons para a banda de condugéo
e deixa buracos na banda de valéncia. ApOs rdapida termalizagéo a distribuigdo
populacional induzida produz uma variag¢éo na absorgéo que esta relacionada ao
indice de refragéo.

Nos materiais fotorefrativos, um feixe 6ptico produz uma redistribuigéo
das cargas aprisionadas nos varios sitios do cristal. Tal redistribuig@o estabelece
um campo eletronico intenso que induz um An tdo forte quanto /07 esu.

Embora a redistribuigdo eletronica seja a contribuigdo dominante para y?

quando a frequéncia da radiagéo incidente esta proxima da ressonéncia, existem
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materiais onde a contribuig@o néo ressonante pode ser relevante devido os altos
momentos de dipolos das transi¢des. Este € o caso de alguns cristais dopados

com cromo que investigaremos neste trabalho.

2.10.3 ELETROSTRICCAO

A aplicagdo de um campo Optico a um meio produz um aumento na
densidade, p, do mesmo. A redistribui¢éo da densidade induzida com o proposito
de minimizar a energia livre do sistema é conhecida como eletrostricgdo. Da
relagdo de Lorentz-Lorenz podemos obter a variagdo no indice de refragdo

correspondente a uma variagédo 4p [2.9]:

-1 +2) ap
6n p

[/4

(2.67)

A contribuigdo para Ap devido a eletrostricgdo ¢ calculada através da

equagdo de onda acustica com um termo fonte proveniente da variagdo de

pressao no meio.

”t«&;ﬁ SEVICO T SR TECAa B
dw T INE o A RO
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onde

v=(pp)?

(2.69)

on
=2n _—
Y .,Pap

aqui v ¢ a velocidade da onda acustica, § ¢ a compressibilidade, 2I7v € o
amortecimento da onda acustica, y e a constante eletrostrictiva ¢ &€ a amplitude
do campo elétrico. A solugéio de (2.68) no caso de uma onda estacionaria plana

é

Ap =éxp4 & =%n2|g|2 2.70)

onde K = yf/8m,A ¢ o coeficiente de eletrostricgdo.

Num meio transparente, a contribuigdo eletrostrictiva é muitas vezes maior
do que a eletrénica sendo porém um mecanismo relativamente lento (t~/07 -
10 e por isso ocorre apenas para pulsos incidentes com duragdes maiores do
que os tempo s acima citados. QOutra caracteristica da eletrostricgéo ¢ a
auséncia de rotagéo da elipse (presente nos outro mecanismos) haja visto que 4n

independe da polarizagdo do campo elétrico.
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2.104 CALOR

A absorgéo Optica pelo meio induz a um aumento de temperatura que
certamente provoca uma mudanga no indice de refragéo. A contribuigéo para An

em virtude do aquecimento pode ser obtida da equagdo

an =(——)AT @.71)

onde a variagdo na temperatura satisfaz a equagdo de condugdo de calor

pe, 2L =Q+k VAT @.72)

na Eq.(2.72), k € o coeficiente de condutividade térmica, pc, € o calor
especifico por unidade de volume ¢ { representa o calor.

Analogamente ao caso da eletrostricgdo, a resposta do meio tem um
carater ndo-local. Para um pulso com duragdo mais curta que o tempo de difuséo

do calor no meio temos:

—t (2.73)

onde o € o coeficiente de absorgdo e ¢ ¢ a velocidade da luz.

Para tempos muito maiores do que t a Eq.(2.73) continua valida contanto

que ¢ seja substituido pelo tempo de relaxagio.
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No préximo capitulo comentaremos a técnica de varredura z bem como
as modificagdes tedricas € experimentais que introduzimos visando investigar

néo-linearidades Opticas em absorvedores saturaveis com a mesma.
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3.1 INTRODUCAO

A propagagdo de pulsos Opticos em meios ndo-lineares pode modificar as
caracteristicas temporais, espectrais ou espaciais do pulso inicial. O efeito Kerr,
p.ex., da origem a auto-modulagdo de fase devido ao indice de refragdo néo-
linear, produzindo um alargamento espectral do pulso sem contudo alterar sua
duragdo temporal. O alargamento espectral depende da intensidade Optica,
comprimento da interagdo € valor de n, . Quando analisado no dominio espacial,
o efeito Kerr provoca, como ja citado anteriormente, a auto-focalizagéo ou auto-
defocalizagdo do feixe. O entendimento destes efeitos permite controlar a
duragéo dos pulsos e/ou perfil espacial do feixe 6ptico para corrrigir distorgdes.
Mais recentemente, os efeitos acima citados t€m sido investigados em virtude de
suas possiveis aplicagdes espectroscopicas € em dispositivos fotdnicos.

Na se¢iio 3.2, a auto-modulagéo de fase e a auto-modulagéo transversal de
fase serdo discutidas. A propagagdo de um feixe Gaussiano num meio
homogéneo sera brevemente comentada na se¢éo 3.3. Na se¢do 3.4 analisaremos
o emprego da integral de difragdo de Fresnel-Kirchhoff na difragdo de um feixe
Gaussiano por uma abertura circular. Em seguida, na se¢éo 3.5, o efeito da auto-
modulagdo transversal de fase num meio ndo-linear sera calculada mediante o

uso da integral de difragdo de Fresnel-KirchhofY.
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3.2 OS EFEITOS DE AUTO-ACAO

A descrigdo matematica do efeito de auto-modulagéo de fase ¢ feita

através da equagdo ndo-linear de Schrodinger [3.1]:

.08 _B; 5*&_ 31

onde &representa a envoltoria do pulso, B, é proporcional a dispersdo de
velocidade de grupo, ¢ € o tempo no sistema de coordenadas que se move com
a velocidade de grupo, z ¢ a coordenada ao longo da diregéo de propagagdo do
pulso € y=w, n, /cA 4 , sendo @, a frequéncia central, ¢ a velocidade da luz e
A,y a area transversal efetiva do feixe optico. De acordo com a Eq.(3.1), os
efeitos devido a dispersdo da velocidade de grupo e a auto-modulagdo de fase
se superpdem podendo eventualmente se compensarem quando n, ¢ f, tiverem
sinais opostos. Isto ¢ possivel, p.ex., em fibras dpticas onde n, >0 e B, <0.
A auto-modulagdo de fase pode ser tratada mediante um modelo simples
[3.2] onde se considera um pulso de laser IE(t) |2 que se propaga num filamento
auto-aprisionado de comprimento L. Se a mudang¢a no indice de refragdo no
filamento tem resposta instantanea, An(t)= n, 'E(t) l’, ¢ a fase da onda ¢ dada
por i(t,z=L)= ax-knL , surge uma modulagdo de fase Ag(t)=kAn(t)L. Isto gera
uma modulagdo de frequéncia Aa(t)=0(A@)/Ot, que acarreta um alargamento

espectral o qual pode ser determinado através da transformada de Fourier:
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E(w)f = / Epgelen 490y 3-2)

Considerando que o pulso tem uma forma temporal Gaussiana, o espectro

tem as seguintes caracteristicas (ver Fig. 3.1):

- Como At) ¢ siméfrica, o espectro de poténcia deve ser simétrico
em relagdo a frequéncia do laser @, .

- Dados dois pontos com a mesma frequéncia, em geral suas fases
sdo diferentes. Pode-se associar a tais pontos a duas ondas com
mesma frequéncia mas diferentes fases. Dependendo da diferenga
de fase, estas ondas interferirdio construtivamente ou
destrutivamente. O espectro deve entdo apresenter uma estrutura
contendo picos ¢ vales.

~ Os picos mais afastados nos dois lados do espectro de poténcia
surgem do ponto de inflexfio da curva A¢g(f) € sdo os mais altos.
Para pulsos curtos, o tempo de resposta do meio ndo pode ser
considerado instantdneo. Isto provoca uma assimetria na curva

A1) e a consequente assimetria no espectro.
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Figura 3.1 Efeito da Modulagéo de Fase Temporal (Espacial). (a) Perfil de fase
versus tempo para um pulso Guassiano (considerando a resposta do
meio instantdnea). (b) Variagdo de frequéncia intantdnea do pulso
Ao=0A@/&. Para dois instantes 1 e 2 temos o mesmo valor de Aw
porém o valor da fase € diferente. (c) Espectro de um pulso auto-
modulado. A figura também serve para explicar o efeito da
modulagdo espacial de fase. Neste caso em (a) temos um perfil
espacial transversal de fase A¢(r) em fungdo da posigdo r.
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A auto-modulagdo de fase espacial no perfil transversal de um feixe
também ¢ possivel ¢ introduz uma auto-focalizagéo (ou auto-defocalizagéo) se
o meio ¢é suficientemente longo. Num meio fino, embora com um maior grau de
dificuldade, estes efeitos ainda podem ocorrer ¢ sio semelhantes a auto-
modulagéo temporal de fase. Semelhantemente ao que ocorre no caso da auto-
modulagdo de fase, para um feixe com perfil Gaussiano, a variagdo transversal

de fase produz um espectro que exibe picos e vales resultantes das interferéncias

construtivas e destrutivas

Para analisar a mudanga no perfil espacial de um feixe Optico durante sua
propagagéo consideremos um meio Kerr isotropico e de resposta instantanea. A

equagdo de onda que descreve a propagagdo de um campo elétrico neste meio

tem a forma [3.1]:

V’E=-1—iai[(no+An)2E] (3.3)

02 atz

Considerando que o campo tem a forma:
Er,)=&@expi(kz-wi) 3.4)

na condigdo SVEA (Slowly Varying Envelope Aproximation) i.e.,

3.5)

9

k& |> r:;g|> Iazg’

| &?
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a Eq.(3.3) adquire a forma:

.0& 1| 82 7?2 k"z 2 3.6
—— i S—— Caad . )
! ( 2* z]g Igl & (

(14

A analogia formal entre as varidveis tempo e espago ¢ evidente ao

compararmos as equagdes (3.1) € (3.6). A Tabela 3.1 abaixo ilustra tal analogia.

Tabela 3.1 — Comparagdo entre as grandezas temporais e espaciais da auto-

modulagdo de fase ¢ a da auto-modulagdo fransversal espacial.

Dominio Temporal Dominio Espacial
dire¢do de propagagéo z direg¢éo de propagagéo z
variavel independente: tempo ¢ variavel independente: posigdo

transversal x € y

envoltdria temporal perfil espacial

&(1) x exp(-/21}) &(x) x exp(-x*2w, )
disperséo difragéo

compressdo focalizagéo
alargamento defocalizagdo
auto-modulagéo de fase auto-focalizagdo

auto-defocalizagéo

Na segdo 3.5 voltaremos a falar da auto-modulagéo transversal de fase ao
determinarmos o perfil de um feixe Gaussiano apos 0 mesmo atravessar um meio

néo-linear fino.
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3.3 PROPAGACAO DE UM FEIXE GAUSSIANO NUM MEIO
HOMOGENEO

Num meio homogéneo, a propagagdo de um feixe Gaussiano no modo
TEM,, € dada por uma distribuig@o radialmente simétrica cujo campo elétrico

varia conforme [3.3]:

E(rz) =E. ¢ ;
(r.2) "a)z)ap ~

e fi)

g L1, ik
[w’(z) ZR(Z)]

3.7

as equagdes que descrevem o raio do feixe Gaussiano € o raio de curvatura da
frente de onda séo, respectivamente, w’ = @ (1+2%2,°) e R=z(1+z,/2%).
O pardmetro o, representa o raio do feixe em z=0 e k=2n/A (A é o comprimento
de onda da radiag¢do). A combinag¢do dos parametros w, € k define o intervalo de

Rayleigh, z, = ko /A. E, representa o campo elétrico no foco.
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3.4 A INTEGRAL DE DIFRACAO DE FRESNEL-KIRCHHOFF

Ao atravessar uma fenda de dimensdes comparaveis ao comprimento de
onda da radiagdo eletromagnética, a luz ndo obedece as leis da Optica
geomeétrica, sendo desviada sem modificar o indice de refragdo do meio. O
principio de Huygens, segundo o qual no processo de propagagéo, de cada ponto
da frente de onda novas ondas sdéo emanadas, explica qualitativamente este
fendmeno. A abordagem quantitativa precisa deste fenOmeno ¢ efetuada através
da integral de Kirchhoff € a cscolha da onda incidente como esférica permite
reescrever a féormula de Kirchhoff numa forma mais adequada para resolver os
problemas de difragdo. Neste caso, o resultado obtido, chamado integral de
difragéo de Fresnel-Kirchhoff estabelece que o campo elétrico num ponto (x,, y,,

z, ) em termos do campo incidente em (x,,y,,0) é dado por (ver Fig.3.2) [3 .4]:

i e -ikral
Blxyy,) = / / Ex,y.) 8
g To1

X (coso:;cos p)dxodyo

(3.8)

onde a origem estd localizada no plano da abertura, com (x, ,y, , 0)
representando as coordenadas de qualquer ponto neste plano e (x, .y, .z,)
indicando as coordenadas de qualquer ponto no plano de observagdo. A distancia

entre (x,, y,, z;) € (x,.y,, 0) ¢ denotada porr, ez, =727.
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- NOMal a8 ds

P1 (x1,Y1 ,Z.,)

Figura 3.2 Geometria para o célculo da integral de difragdo de Fresnel-
Kirchhoff. P, indica a fonte, P_ esta localizado no plano da abertura
¢ P, no plano de observagdo.

A integral (3.8) pode ser simplificada se as seguintes aproximagdes forem

consideradas:
- as distdncias da fonte de luz e do plano de observagdo sdéo muito
maiores do que a dimens#o linear maxima da abertura possibilitando

a substitui¢éo de 1/r,, por 1/Z ( ver Fig.3.3) ¢,
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- a fonte esta centralmente localizada em relagéo a abertura e os raios
sdo para-axiais, 0 que acarreta: cos @ ~cos 3 «l.

E crucial ressaltar que na exponencial r,, ndo pode ser aproximado por

Z pois desde que para a luz visivel k ~/0’cm™ isto geraria erros maiores do que

2x na fase. Tais aproximagdes resultam em:

By,) = [ [e B 0 s, 69
S

N\ -\

\

Figura 3.3 Geometria para o calculo da difragéo de Fresnel-Kirchhoff no caso
onde a fonte estd centralmente localizada e r,; «Z. r,, indica a

distdncia entre um ponto no plano da abertura € um ponto no plano
de observagdo ¢ Z é a separagdo entre tais planos.
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A Eq.(3.9) pode ser interpretada como a forma matematica do Principio

de Huygens. A despeito de sua aparente simplicidade, hd apenas um limitado

nimero de casos para os quais a integragéo pode ser realizada € mesmos nestes

casos o calculo da integral pode ser muito complicado para ser pratico. Uma
aproximagdo adicional ¢ entdo necessaria.

Na regido onde ( x, - x, )* + (y, - y, )} « Z?, a seguinte expansio

binomial ¢ aplicavel:

o st v )2
Tor =\[Z 2 *x, -x,)? +y, -y =2 J 1+ %, %) 24.20’0 ¥ (3.10)

Lembrando que se x’<!/ entdo (/+x?)=1+x/2+x%/8+..., segue:

(-xo -x1)2 "'(yo _yJ)z _ [(xo'x1)2+(yo'y1)2]2 .

To1 =2+ 3.11)
2Z 873
logo,
2 .2 2 2
Tor o+ X1 %Y1 _ X1 Xt YD, + X0 * Yo 3.12)
2Z yA 2Z

A regido onde os trés primeiros termos de (3.12) estdo incluidos €

chamada de regido de campo distante ou regido de Fraunhofer. A regido onde
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0s quatro primeiros termos estdo incluidos ¢ chamada de regido de campo
proximo ou regido de Fresnel. Na regido muito proxima da abertura nenhuma
destas aproximagdes ¢ valida pois o uso da expansdo ndo é mais justificado.

E o valor do quarto termo na Eq.(3.12) que determina qual aproximagdo
— de Fresnel ou de Fraunhofer — deve ser usada. Esta determinagdo é realizada
conforme o valor de k(x,” +y,)/2Z é maior (Fresnel) ou menor (Fraunhofer)
do que &2 [3.5]. Por exemplo, para uma abertura quadrada de lado D, k( x,’
+y,2)/ 2Z = 7/2 quando Z =D*/A. Tal valor de Z ¢é muitas vezes usado como
critério para distinguir a regido de Fresnel da regido de Fraunhofer. A distancia
Z para atingir a regido de Fraunhofer ¢ muito grande, p.ex., para D = 6mm ¢ A
= 600nm, o valor de Z é igual a 60m. E possivel, contudo, obter o padrio de
Fraunhofer na regido de Fresnel através do uso de uma lente convergente que
tem o efeito de cancelar o quarto termo da equagio (3.12).

Daqui em diante nos confinaremos na regido de Fresnel, isto implica em

2 .2
7+ X1 Y1
2Z
(3.13)
(203, +2y,3, % -y}
X exp-ik 2 E(x,y)dx dy,
S

Para investigar a difragdo produzida por um feixe Gaussiano ¢

escrever

E(x,,y,) =z e -ik

conveniente, dada a simetria cilindrica do feixe, o uso de coordenadas polares.



58

Sejam ( r, y) e (R, , ¢) as coordenadas dos pontos nos planos da abertura e de

observag#o, respectivamente:

x,=rcosy  x,=R,cosdp
(3.14)
y,=rseny y, =R,sen¢

Substituindo (3.14) em (3.13) e observando que a fungdo de Bessel de

ordem zero, J,, pode ser definida como:

1 2x
= lucosy 3.15
J,(u) > /o' e'*ovgy (3.15)

resulta:

. [ R? ¢ .22
E(R;,¢) = &P -ik[b—éﬂ / ap(-‘-;‘—;—)

(3.16)

X E(r,y)J, [fkaif] rdr
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A suposigéio que o feixe tem perfil Gaussiano implica:

i @,
E(R1,¢) il TZ —;—Eo

que ¢ formula da difragdo de Fresnel-Kirchhoff de um feixe Gaussiano numa

abertura de raio a.

3.5 A AUTO-MODULACAO TRANSVERSAL DE FASE

Ao se propagar através de um meio ndo-linear espessura L, um feixe
Gaussiano induz um deslocamento de fase ¢,; , devido a variagdo transversal no

indice de refragdo An(r). O deslocamento de fase citado pode ser determinado

por:
L
b =k / An(r,z)dz (3.18)

Esta modulagéo transversal de fase resulta no aparecimento de anéis no

padréo da luz transmitida quando A¢, ~ 27 (ou A¢, ) 2x), sendo o niimero
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destes aproximadamente igual a A¢,/27 (Ad, é o valor maximo de @y (). A
interferéncia dos varios raios com diferentes fases que constituem o feixe ¢ a
responsavel pelo aparecimento destes anéis [3.6].

Embora n#o usualmente considerada, a difragéio associada a obstaculos
transparentes também € possivel e podemos empregar a integral de difragdo de
Fresnel-Kirchhoff para investigar a propagagéo de um feixe luminoso ap6s sua
passagem por um meio fino cujo indice de refracdo depende da posigdo,
n =n(x,,y, ), p-€X., um meio ndo-linear onde n =n, + n, I (x, .y, ).

A integral de difragéo de Fresnel-Kirchhoff, embora determine o valor da
amplitude complexa do campo, E(R,, #), a uma distdncia Z de onde conhecemos
o campo E(r, y), ndo considera nenhum efeito ndo-linear. O emprego desta
expressdo para determinar o padréo de intensidade transmitido por um meio onde
n=n(r) esta vinculado a incluséo do deslocamento de fase ¢,,; no termo da fase
de (3.17) e &4 mudanga no limite superior da integral (a = o0) em virtude do perfil
Gaussiano do feixe. O campo elétrico E(@,, ,R, ,Z) no plano de observagdo a

uma distancia Z do material é entdo dado por:

(3.19)
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com
k(1. 1),
k(1.1 (3.20)
¢ 2(2 R]r
c,
by =KL yn(r) @3.21)

Na equagéo cima, a substituigdo de L por L w=(1-e"“)/a tem o proposito
de levar em conta a absorgéo linear do meio.

Se o meio for um absorvedor saturdvel com intensidade de saturagéo 7,
temos de acordo com (2.50) que a variagéo induzida no indice de refragédo ¢

escrita em termos da intensidade como:

n,i(r)
an(r) =——— (3.22)
1+1(r)/I
observando que I(r)=I, exp(-2r/a’ ) segue:
n I e 2/
by =KLy 20 3.23)

1+( /1 )e 27
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A transformagdo y=r/@ [3.7] possibilita reescrever (3.19) como:

5 W
E(¢Np Rp Z) o ‘;’E _;02 o/ Jo(ey)’dr
, 0

(3.24)
X exp{-i[C,00e 7' +C,y%]»?)
onde
1
C,=kL 4 e = (3.25)
1+1, /Ie™?
cb=5_"’z_ 1.1y (3.26)
2\Z R
GJEC?_ . (3.27)

A Eq.(3.24) sera retomada na se¢do 4.6 quando tratarmos da aplicagéo da

técnica de varredura z a meios absorvedores saturaveis.
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Catunda [3.6] mediu o padrdo de intensidade de um feixe de laser de
Argdnio opds sua passagem através de cristais de GdAIO,:.Cr* e AL O,:Cr’* ¢
observou a formagdo de anéis espaciais numa evidéncia da auto-modulagdo
transversal de fase. O problema da auto-modulagéio transversal de fase foi
também estudado num meio térmico ndo-linear [3.8] ¢ num filme ndo-linear fino
[3.7]. A diferenga fundamental entre o trabalho de Catunda [3.6] ¢ os outros
acima citados esta ligada a sua necessidade de considerar o efeito da saturagdo
do indice de refracdo nédo-linear no formalismo da integral de difra¢do de
Fresnel-Kirchhoff.

No proximo capitulo utilizaremos a integral de difragcdo de Fresnel-
Kirchhoff - que em virtude da simetria cilindrica torna-se uma transformada de
Hankel de ordem zero de 1° espécie [3.5] - para substituir parte do formalismo
utilizado pela técnica de varredura z convencional. Acreditamos ser esta a
primeira vez que tal modificagéo tedrica na técnica de varredura z € considerada.
Isto propociona a ampliagdo dos limites de aplicagéo da técnica desde que efeitos
tais como saturagdo ou térmico agora podem ser incluidos no formalismo. Além
disso, a eliminag¢do do termo da fase ndo-linear da integral permite a reprodugdo

dos resultados obtidos pelo formalismo convencional da varredura z.
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CAPITULO IV

A TECNICA DE VARREDURA 7Z
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41 INTRODUCAO

O indice de refragdo de um material pode ser medido através de diferentes
técnicas. As técnicas existentes até meados de 1989 quando sensiveis —
interferometria nio-linear [4.1], mistura degenerada de quatro ondas [4.2] e
mistura quese degenerada de trés ondas [4.3] — exigem um aparato experimental
complexo €, quando simples no arranjo experimental — rotagéo elipsiodal [4.4]
e medida da distorgdo do feixe [4.5] — ndo sdo suficientemente sensiveis ou
requerem uma detalhada analise da propagac¢do da onda no interior da amostra.

Em 1889 Sheik-Bahae et al. [4.6] desenvolveram um método para
determinar o sinal ¢ a magnitude do indice de refragdo néc-linear de materiais
éoticos. Denominado de Varredura Z (“Z-scan”), o método que alia simplicidade
experimental a alta sensibilidade, esta baseado na distorgdo espacial do feixe e
possui como uma de suas principais caracteristicas a capacidade de poder estimar
o indice de refragdo ndo-linear através de uma relagdo linear simples entre a
variagdo observada na transmitancia e a distor¢do de fase induzida, sem a
necessidade de um ajuste tedrico detalhado dos dados experimentais.

A quantidade medida num experimento de varredura z é a poténcia
transmitida através de uma abertura de raio r, quando um feixe Gaussiano
atravessa um meio néo-linear que se move ao longo do seu eixo de propagagéo.
Oresultado da medida € expresso pela transmitancia normalizada, definida como
a razdo entre as poténcias transmitidas quando a amostra esta numa posigdo z ¢
quando a amostra esta longe do foco. Numa posig¢do distante do foco, o efeito
induzido pelo feixe ¢ predominantemente linear. A divisdo das poténcias busca
eliminar a componente linear da medida.

Nas seg¢des 4.2 ¢ 4.3 apresentaremos uma descrigéo detalhada do método.
As modificag¢des experimentais posteriormente introduzidas no mesmo visando

aperfeigoa-lo e adapta-lo as diferentes situagdes e materiais serio comentadas na
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secdo 4.4. A teoria original da técnica de varredura z ndo prevé o seu emprego
em meios absorvedores saturaveis. O emprego da integral de difragéo de Fresnel-

Kirchhoff, na se¢do 4.5, como parte do formalismo varredura z pretende

contornar este problema.

4.2 A TECNICA DE VARREDURA Z

Consideremos um meio tipo Kerr com indice de refragdo néo-linear
negativo € espessura menor do que o comprimento de difragdo do feixe (meio
fino) colocado inicialmente numa posigéo distante aquém do foco (-z) de uma

lente (Fig 4.1).

abertura
DF amostra

D2

D1

Figura 4.1 Arranjo experimental da varredura z. DF = Divisor de Feixe,
(D1,D2)= Detectores.
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Na situag@o acima exposta, inicialmente a irradiéncia do feixe € baixa e
uma refragéo néo-linear desprezivel ocorre; por conseguinte, a transmitancia
(D2/D1) permanece relativamente constante enquanto a amostra se move nesta
regido em diregéo ao foco. Quando a mostra se aproxima do foco, o efeito lente
produz a auto-focalizagio do feixe que o estreitara na abertura resultando num
aumento da transmitdncia. Continuando a varredura z, quando a amostra passa
para o lado de z positivo, o efeito lente agora defocalizara o feixe provocando
um alargamento do mesmo na abertura € um consequente decréscimo na
transmitancia. A varredura ¢ completada quando a amostra € movida para longe
do foco tal que a transmitidncia torna-se constante pois a irradidncia ¢
novamente baixa.

Em cada estagio da medida, o detector D2 mede as flutuagdes do laser ¢
os efeitos linear € ndo-linear produzidos pelo meio. O detector D1 monitora
apenas as flutuagées do laser. A divisdo D2/D/ elimina as flutuagdes do laser.

A assinatura caracteristica de uma varredura z de um material com n, (0,
exibida na Fig.(4.2), apresenta um maximo de transmitancia (pico) seguido por
um minimo (vale). Uma configuragéio oposta é observada se n, )0. Deve ser
observado que ativemo-nos na andlise acima apenas a materiais com n#o-
linearidades puramente refrativasi.e., nenhuma néo-linearidade do tipo absorg¢éo
de multi-fétons ou saturagdo da absorgéo estavam presentes. Qualitativamente,
a absor¢do de multi-fétons suprime o pico € aumenta o vale enquanto que a
saturagéo da absorgdo produz o efeito oposto.

A sensibilidade de um experimento de varredura z ¢ inteiramente devida
a abertura colocada na frente do detector ¢ a remog¢éo da mesma elimina
completamente o efeito. Contudo, a medida ainda sera sensivel & absorg¢do néo-
linear e, em consequéncia disto o coeficiente de absor¢gdo ndo-linear pode ser

extraido de tal experimento sem a abertura.
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Transmitancia Norm alizada
I=)
]

-20 ) 20

Figura 4.2 Simulag¢bes tedricas basecadas no formalismo convencional da

varredura z [4.6-7] com n,0 e n,)0 para meios que ndo exibem
absorg¢do ndo-linear. S=0,5.
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4.3 REFRACAO NAO-LINEAR

Seja um material de espessura L, cujo indice de refragdo ¢ dado por

n
n=n,+ _52 |E o[ =, +¥I @.1)

onde n, é o indice de refragédo linear, £, , é o valor de pico do campo elétrico
em unidades esu, / indica a irradidncia na amostra em W/m’, n, em esu ¢ y em
m*/W indicam nos dois sistemas de unidades o indice ndo-linear. A formula de
conversdo é: n, (esu)=(cn, /40m)y(m* /W), sendo c(m/s) a velocidade da luz no
vacuo. Supondo um feixe Gaussiano operando no modo TEM_, deslocando-se

na dire¢gdo +z podemos escrever

@,

a(z)

r?  ikr?
w*(z) 2R(z)

E(z,rt) =E,—-exp e ¥z 4.2)

onde o termo ¢7%*" contém todas as varia¢des de fase radialmente uniformes. Os
demais parametros da Eq.(4.2) ja foram previamente definidos na se¢do 3.3. A
condigdo L ( z, é suficiente para garantir a aplicabilidade do método o qual ¢

governado no regime SVEA (ver Apéndice B) por:

di
—=-a(DI 4.3)
dZ’
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da

949 - an1 “4)
onde a(/) inclui as absor¢Oes linear ¢ n&o-linear ¢ z' é a coordenada de
propagacgéo dentro da amostra. O sistema (4.3-4) determina & seguinte variagéo

de fase introduzida pelo meio:

2
4¢(z,r,t)=4 ¢,,(z,t)exp( - 22' ] 4.5)
0*(z)
onde
Ad (1)
AP (z,t) =—— (4.6)
1+ z"/z:'
V]
AD (1) =kyI, ()L, 4.7)

com a representando a absorgdo linear do meio e I (f) € a irradiancia no foco
(z=r=0).

O campo elétrico complexo na saida da amostra é entdo expresso por

_ ~al ,idd(ur, ]
E (z,r,t)=E(z,r,t)e *Le'49@r (4.8)
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O primeiro passo para a obtengdo do campo na abertura sera a utilizacdo

do método da decomposigdo Gaussiana (MDG) [4.8] segundo o qual, E,sera
decomposto numa soma de feixes Gaussianos através de uma expansido em série

de Taylor da fase ndo-linear, i.e.,

eiA®(zri) E['A‘» (z,t)] e “2mr /o’ , 4.9)

Podemos em seguida calcular o campo na abertura £, considerando as
propagagdes isoladas de cada campo até a abertura, onde seréio recombinadas
para reconstituir o feixe conforme o procedimento que segue.

No planos 1 e 2 da Fig.(4.3), de acordo com Kogelnik [4.9], temos

respectivamente:

1.1 i w10
p .

94 R z4?,

1.1 i i

9 Rm ﬂ'(di .

A lei ABCD estabelece:

q, =q1+d 4.12)
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d -
E, |
1 2,

Figura 4.3 Propagagido de um feixe Gaussiano do plano 1, na saida do cristal,
até o plano 2, na abertura. E, e E representam, respectivamente, os
campos elétricos nos planos 1 ¢ 2.

Substituindo (4.10-11) em (4.12) e analisando separadamente as partes real
¢ imagindria da equag#o obtida, ¢ simples demonstrar que o campo na abertura

vale:



E(r,1)=E(z,r=0,t)e "*¥* Z[WP ,@t)]" @
m! wm
r?  ikr? .
X exp —-{;2—- ZRM +19m

onde d ¢ a distincia da amostra até a abertura,

d
g=1+
R(z)
2 _ )
o 2m +1
d =kaéw
"2
2 2 2 d2
Wy = Dpol8 "'-—2
dM
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(4.13)

(4.14)

(4.15)

(4.16)

(4.17)
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R,=d|1-—& _ (4.18)
{ g’+d2/d,i]
c,
6, =arctan| . dm] (4.19)
8

A transmitdncia normalizada da varredura z € definida como

T(z)=—=
S / |E,(0,2,r,1)|’rdr

(4.20)

/ ESA®,.2,r,)rdr

onde r, é oraio da abertura e S = /- exp (-2r,) / @} ) é a transmitincia linear
da abertura para um feixe Gaussiano de raio @, . Se a radiag@o incidente for
pulsada, a variagdo temporal do pulso sera obtida efetuando-se separadamente
integragdes na variavel tempo no numerador € no denominador desta equagéo.

E importante frizar que aumentos no tamanho da abertura diminuem a
sensibilidade desde que reduzem as variagSes em 7'(z). Tal diminuig&o ¢ mais
marcante no pico, onde o estreitamento do feixe ocorre e resulta numa
transmiténcia de pico que ndo pode exceder (/-S). O efeito desaparece para uma
abertura muito grande ou na auséncia de abertura onde (S=/) e, 7(z) = I para

todo z ¢ A¢ (se nenhuma absorgéo ndo-linear existe).
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Para um dado |Ad>| « 1, o pico e o vale ocorrem & mesma distédncia do

foco (» 0,86 z,). Assim, chamando a distincia pico-vale de Z,, temos:
ZPV «], 7z0 4.21)

Outra caracteristica marcante da varredura z estd relacionada com a
diferenga entre a transmiténcia normalizada do pico ¢ do vale, AT, =T,- T, .

Para uma n#o-linearidade puramente refrativa existe uma relagéo quase linear
entre AT,, ¢ AD, -

AT, ~0,406(1-5)°5|A®,| para |AB,|<n (4.22)

Substituindo (4.6-7) na equagéo acima encontramos:

_ AT, Ac
0,81(1-8)**nI (1-e*L)

n, (4.23)
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S«0
0.9 [/

N

S=0.5 —
V4

7/

03 78

0.6

aTy e

Q.0
0 n/2 n

J a4l

Figura 4.3 AT, versus AD,. A sensibilidade, indicada pela declividade das

curvas, decresce com o aumento da transmitancia. (Figura extraida
da Ref. 4.6).

Mediante a Eq.(4.23) pode-se estimar, com uma precisdo de £2%, a parte
real do indice de refragdo nédo-linear sem a necessidade de efetuar um ajuste
tedrico detalhado dos dados experimentais, bastando apenas determinar a
variagdo pico-vale da transmitadncia normalizada medida. A alta sensibilidade da
varredura z também ¢ revelada por esta equagdo pois se€ a montagem
experimental, o sistema de aquisi¢do e¢ a qualidade Optica da amostra forem

capazes de resolver mudangas de aproximadamente /% na transmitdncia,
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variagOes de fase correspondentes a menos do que 4/250 da distorgdo da frente
de onda podem ser medidas.

Os efeitos lineares provenientes das imperfeigdes superficiais da amostra
( p.ex., ma qualidade de polimento, nédo paralelismo das faces, etc.) podem ser
reduzidos por intermédio da divisdo de uma medida de varredura z com
irradidncia alta pela medida com irradidncia baixa.

Embora a Eq.(4.22) tenha sido obtida baseada numando-linearidade cubica
do meio, uma analise semelhente pode ser realizada para ordens mais altas de

ndo-linearidades. Para uma néo-linearidade de quinta ordem, o pico ¢ vale estdo

separados ~/,2 z, e,

AT, =0,21(1 —S)°'25|A | 4.29)

Na proxima segéo sera discutido como determinar a refragdo ndo-linear na
presenca de absorgdo néo-linear por intermédio da medida separada da absorgéo

numa varredura z sem a abertura.

4.4 ABSORCAO NAO-LINEAR

Transigdes ressonantes de um ou varios fétons geralmente estdo associadas
arefragfondo-linear. Nos materiais que apresentam concomitantemente refragdo
e absorgdo nido-lineares, a absor¢do ndo-linear decorrente da absor¢do de multi-
fotons , saturagdo da absor¢do de um tGnico féton, ou absorgdo dinimica de
portadores livres tem forte implicagéo nas medidas de refragéo ndo-linear. Como

frizamos anteriormente, o método da varredura z com a abertura totalmente
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aberta (S=/), embora seja insensivel a refragdo n@o-linear, permite a
determinag@o do coeficiente de absor¢do néo-linear.

Consideremos o caso da absorgdo de dois fétons onde a susceptibilidade

néo-linear de terceira ordem € dada por:

2
n‘e c?

1(3) =£) +ix§3) =2nfgoc‘y +i—2 B (4.25)
w

onde f ¢ o coeficiente de absorgdo de dois fotons. A substituigdo de /) = a+

B/ em (4.3) implica na seguinte expressdo para a irradidncia na saida da amostra:

I(z,r,t)e L
1+q(z,n1)

L(z,n8) = (4.26)

Se a condigdo

la(z,7,8)| =|BI(z,r,t) L 4 |( 1 4.27)

for satisfeita, segue de (4.4) e (4.26) que o campo na saida da amostra vale:

E,=Ewri)e 3| [Tky/p-1/2-n+p] 429
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O campo na abertura pode ser determinado do mesmo modo que no caso

onde n,”=0 e o resultado € novamente representado pela Eq.(4.13), agora

modificada pela permuta

fidgz9]™ £ _[i4¢,z.0]"

m! "

I [hi(zn-z)—z,%] @29)

m! n=0

com f,=1.Arazéo /2kyem (4.29) evidencia que as contribui¢des das partes
imaginaria ¢ real do indice de refragdo para o perfil do feixe no campo
longinquo e consequentemente para a transmitdncia da varredura z estdo
acopladas. Contudo, quando a abertura é removida, a transmitancia ndo ¢ mais
sensivel a distorgdo do feixe e € apenas uma fungédo da absor¢éo ndo-linear. A
intensidade total transmitida pode ser obtida pela integragdo espacial de (4.26)
excluindo o processo de propagag¢do no espago livre.

Integrando radialmente (4.26) obtemos a poténcia transmitida P(z,1):

in(1 ,1
P(z,1) =P,(t)e <+ 3] (430)
q,(z:t)
com
P.(f) = W1, (1) 4.31)

T
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representando a poténcia no foco (no interior da amostra) e,

pI(5)(1-e™*)
q -

4.32)
a(1+2%))

Para um pulso com perfil temporal Gaussiano, a Eq.(4.30) pode ser

integrada para dar a tansmitancia normalizada

T(e,S =1) ——1— in|1+,(z,0)e "’]dr (4.33)
nq,J -

Quando |qo I( 1, (4.33) pode ser expressa numa forma mais conveniente

para a avaliagdo numérica:

Te,s=1=y 9 4.34)

»0  (m+1)*/2

Retendo apenas os dois primeiros termos da soma da Eq.(4.34) obtemos:
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] BL Q'I >
22 (I +2%,)

T~]-

(4.35)

No caso de radiagdo incidente cw, como a que lidaremos neste trabalho,

a expressdo da transmitdncia reduzir-se-a a uma expressdo bem mais simples:

= =£_(_z_).
T(z,S =1) ) (4.36)

Realizada uma varredura z com S=/, 3 sera determinado pelo ajuste
tedrico dos dados experimentais & curva da transmitdncia normalizada (4.34) (ou
(4.35)). Uma outra varredura z realizada com S(/ € entdo usada para calcular
o coeficiente .

Simula¢gdes numeéricas demonstram que se q, (0,0) <1 e B <2ky, é
possivel estimar y sem um ajuste detalhado dos dados experimentais desde que
as medidas com ¢ sem abertura tenham sido realizadas nas mesmas condigdes.
A diviséo da curva normalizada com S</ pela correspondente com S=/ (ver Fig.
4.4) resulta numa curva de varredura z onde AT, concorda com a do ¢aso com

n,”=0 com uma incerteza maxima de /0%.
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Transmitdncia Normalizada
o =
& 8
1

0.96 | W\ J& =--- b)Sm1 -
094 | '-..' :; ........ .) S=°.4 d
o2} ]
L - |
-10 0 10
z[{mm]

Figura 4.4 Simulagdo tedrica da varredura z para o caso de amostras que
apresentam absor¢do de dois fétons (a) medida com abertura
(S=0,4), (b) medida sem abertura (S=/) e (c¢) razdo entre as curvas
(a) e (b). (Figura extraida da referéncia 4.10).
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4.5 EXTENSOES EXPERIMENTAIS DO METODO DE VARREDURA Z
ORIGINAL.

O método de varredura z foi originalmente aplicado nas regides
opticamente transparente e de absor¢do de dois fotons dos materiais. Extensdes
com dois comprimentos de onda foram introduzidas para caracterizar a refragédo
néo-linear naregido absorciva [4.11-12]. Nestes experimentos, que requerem um
alinhamento cuidadoso tal que os dois feixes se superponham exatamente no
interior da amostra, um feixe forte bombeia o material na regido absorciva
enquanto que um feixe fraco investiga a ndo-linearidade 6ptica ndo degenerada
induzida por modulagéo cruzada de fase.

No que tange ao aumento da sensibilidade, Hermann [4.13] sugeriu que
a infrodugdo de uma lente entre a amostra ¢ o plano de detecgéo triplicaria a
sensibilidade da medida. Contudo, até onde vai o nosso conhecimento, medidas
com esta modificagio ainda ndo foram realizadas. J4 o uso de um feixe com
perfil “top-hat” produz um aumento de aproximadamente 2,5 vezes na
sensibilidade de uma varredura z em relagdo 4 mesma medida efetuada com um
feixe Gaussiano [4.14]. Mais recentemente Xia e colaboradores [4.15]
demonstraram, usando um laser pulsado com baixa taxa de repeti¢éo (=~ /0Hz),
que a troca da abertura por um disco escuro que bloqueia a maior parte do feixe
resulta numa sensibilidade capaz de medir distor¢des na frente de onda de 4/10°
contanto que tal modificagdo esteja acompanhada por métodos que compensem
as flutuagdes espaciais do perfil do feixe. A semelhanga entre o padrdo luminoso
obtido no plano de detecgéo com o fino halo de luz de um eclipse solar inspirou
a denominagéo deste método como Varredura Z Eclipsante (“Eclipsing Z-scan”).
De acordo com Tian et al. [4.16] a varredura z eclipsante € mais sensivel do
que o método de varredura z com o feixe desalinhado em relagédo a abertura
(“Off-axis Z-scan™).



85

A capacidade do método de varredura z com duas cores de fazer medidas
com resolugdo temporal de efeitos térmicos consequentes da absorgdo de um ou
dois fotons foi recentemente relatada [4.17]. Como mostraremos no capitulo V,
¢ possivel em algumas situagdes efetuar medidas com resolugdo temporal
empregando apenas um feixe numa montagem experimental bastante simples. Os
materiais que investigaremos com tal aparato experimental sdo absorvedores
saturdveis - rubi, alexandrita e aluminato de gadolinio - nos quais a
susceptibilidade € alta devido a frequéncia da radiagéo incidente estar proxima
da ressonéncia e assim até mesmo um laser cw pode ser utilizado. Isto constitui
uma flagrante diferenga em relagdo a todos os experimentes de varredura z até
o presente realizados nos quais sistemas lasers pulsados em picosegundo ou
nanosegundo, com baixas taxa de repetigéo (~/0Hz), foram empregados como
fontes de bombeio. A sensibilidade obtida com tal modificagdo também foi capaz
de medir variagéo de fase correspondente a distorgdo de /940 da frente de onda,
mas a razdo sinal/ruido indica a possibilidade de medir distorg¢des tdo pequenas

quanto A/10°,

4.6 APLICACAO DA TECNICA DE VARREDURA Z A ABSORVEDORES
SATURAVEIS

A teoria convencional da técnica de varredura z ndo prevé o seu emprego
em meios que apresentam propriedades Opticas que saturam com a intensidade
da luz incidente, p.ex., absorvedores saturaveis. Quando 7 ~/,, a fase do campo
elétrico que se propaga no interior da amostra se afasta do seu perfil Gaussiano
usual e sofre um achatamento no topo devido a saturagio [4.18]. A incluséo do
efeito da saturagdo da absor¢do nas equagdes que governam o processo da

varredura z ndo permite, exceto se I// «/ [4.19], a determinagdo de uma solugdo
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analitica para a fase — o que inviabiliza o calculo do campo elétrico na saida da
amostra. Além disso, comportamento da fase no regime de altas intensidades
impede o emprego do método da decomposi¢do Gaussiana introduzido por
Weaire [4.8] e a teoria desenvolvida por Sheik-Bahae ndo pode ser aplicada a
esta situagdo experimental. Tal situagéo ainda néo foi investigada pelo método
da varredura z e o seu entendimento ¢ importante sempre que a frequéncia do
laser estiver proxima da ressondncia, cComo 0oCOITe nas pesquisas com materiais
dopados com cromo, impurezas de terras-raras em diversas matrizes hospedeiras,
vidros e polimeros dopados com corantes, silicio poroso e amorfo, etc.

Conforme vimos no capitulo anterior, o padréo de difragdo de um feixe
que se propaga num meio ndo-linear absorvedor saturavel pode ser obtido através
de uma transformada de Hankel de ordem zero. A consideragdo do efeito da
saturagdo da fase neste formalismo capacita-o a substituir o método da
decomposigéo Gaussiana da teoria convencional da varredura z em meios que
apresentem tal propriedade [4.20].

De acordo com o exposto na segédo 3.5, o campo elétrico £ (¢, .R, ,Z) na
abertura, a uma distancia Z de um material ndo-linear é dado pelas Eqs.(3.24-
26). Considerando tal campo na expressdo da transmitdncia normalizada e
tomando z=d-Z (d ¢ a distidncia entre o foco ¢ o plano da abertura ¢ z ¢ a
posig¢do da amostra relativa ao foco), temos que a fransitancia normalizada da

teoria alternativa da varredura z sera obtida de:

/ |E($nL:R, ’z)lsz dR,
T(z) =2 4.37)

S / |E,(0.R,.2)’R,dR,
o




87
onde r, € o raio e S ¢ transmiténcia da abertura no regime linear. As figuras
(4.5-7) seguintes foram extraidas de simulag¢des teoricas efetuadas usando os
formalismos baseados na transformada de Hankel (TH) € no método da

decomposi¢do Gaussiana (MDG).

----------------- $=0.2
0,2 Sy
————— $=0.3 o
— ‘(,"l/
$=0.4 P
s
s
5
a ;
> o
< 0,1 } //
-
-
L
7
e
A
P
I
P
0,0 1 r
0.0 0,1 0,2 0.3
A (rad)

Figura 4.5 Dependéncia da variagdo pico-vale da transmitincia AT, com o
deslocamento maximo de fase A¢,. As curvas pontilhada, tracejada
e solida foram calculadas n,’=1,2 107cm’kW, A=5145nm,
L =0 14cm,1=1,6k W /cm’ e diferentes valores de S usando a teoria
basecada na TH (cf Fig.4.3). 1/I; varia de 0 até 7,5. AT,, € uma
fungdo quase linear de A¢, apenas quando I/, «!.
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No formalismo baseado na TH, A¢, ¢ definido como:

/1
A¢, =(kn,L qus)—o'/"i‘ , (4.38)

1 +IO/IS

A Fig.(4.9), que exibe curvas calculadas com o formalismo baseadona TH
para varios valores da transmiténcia linear S, mostra que a sensibilidade de uma
medida de varredura z decresce com o aumento do raio da abertura. Porém,
diferente da teoria convencional (ver Fig.4.3), a variagéo pico-vale ¢ uma fungéo
quase linear do deslocamento maximo de fase A@, apenas se (I, /I, «I). Para os
valores usados na simulagéo isto ocorre quando I, /I, <0,18.

As figuras seguintes exibem, respectivamente, a dependéncia da variagédo
pico-vale da transmitancia normalizada ¢ da transmitancia de pico da absorgéo
ndo-linear com a intensidade da radiagdo. No grafico AT, versus I, (Fig.4.6)
observamos que no regime de baixas intensidades (I, /7, «1) os resultados obtidos
através do formalismo baseado na TH concordam com os obtidos pela teoria
convencional, baseada no MDG, isto ¢ uma consequéncia de An(r) possuir um
perfil Gaussiano neste regime. Para intensidades altas (/,~/,), os resultados
obtidos dos dois formalismos diferem totalmente em virtude do achatamento no
topo sofrido por An(r), produzido pela saturagdo. E também mostrado que os
dois formalismos fornecem os mesmos resultados quando néo existe saturagdo
da fase ndo-linear ¢,; na TH. Conclusdes semelhantes podem também ser tiradas

para a absorgdo ndo-linear (Fig.4.7) através do grafico (T,-1) versus I,.
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Figura 4.6 Dependéncia variagdo pico-vale da transmitdncia AT, com a
intensidade. As curvas sélida e tracejada foram calculadas,
respectivamente, com o formalismo baseado na TH com e sem
saturagdo. A curva pontilhada foi calculada com o formalismo do
MDG. Parametros usados na simulagdo: A=514,5nm, w,=18um,
L,~0,14cm, ny’ =1,55 x 107cm’/kW, I,=1,6kW /cm® e §=0,3.
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Figura 4.7 Dependéncia da transmiténcia de pico da absor¢gdo néo-linear com

a intensidade. As curvas solida ¢ tracejada foram calculadas,
respectivamente, com a teoria baseadona TH com ¢ sem saturagéo.
A curva pontilhada foi calculada com a teoria do MDG. Parametros
usados na simulagdo: A=5145nm, @,=18um, L g0 14cm,
1=1,6kW/cm?, n,” = -6,0 x 107cm*kW ¢ S=1.

P
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Podemos concluir das Figs.(4.6-7) que € valida a substituigdo de parte do

formalismo convencional da varredura z, mais especificamente, do método da

decomposig¢do Gaussiana, pelo formalismo baseado na transformada de Hankel.

A citada permuta fornece uma teoria para a técnica da varredura z que ¢ mais

abrangente do que a convencional, permitindo investigar efeitos (eletronicos)

néo-lineares em absorvedores saturaveis ou os efeitos produzidos por outros
mecanismos, p.eX., térmicos.

No capitulo VI, ao apresentarmos os resultados deste trabalho, voltaremos

a comparar as teorias baseadas no MDG e¢ na TH e observaremos a

adequabilidade do formalismo alternativo da varredura z para descrever meios

absorvedores saturaveis.
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CAPITULO V

CARACTERIZACAQO CRISTALOGRAFICA
E ESPECTROSCOPICA DAS AMOSTRAS
E DETERMINACAO DA CONSTANTE M?
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5.1 INTRODUCAO

Até o presente, a técnica de varredura z tem sido aplicada em meios com
tempos de resposta rapida (sub-nanosegundos) em regime de radiagéo pulsada.
Exemplos de materiais investigados: semicondutores [5.1], vidros dopados com
semicondutores [5.2], filmes finos [5.3], humor vitreo [5.4]. Por outro lado,
cristais dopados com cromo tais como rubi, alexandrita e aluminato de gadolinio
tiveram suas néo-linearidades caracterizadas principalmente através de MD40O
[5.5]e MQD2O [5.6]. Este conhecimento capacita tais materiais como guias para
o estudo da aplicabilidade da técnica de varredura z a absorvedores saturaveis
com tempos lentos de resposta. Adicionalmente, os efeitos térmicos despreziveis
que exibem ao serem bombeados em regime cw, torna exequivel testar a técnica
neste regime de radiagéo.

A estrutura cristalina ¢ algumas caracteristicas espectroscopicas das
amostras utilizadas serd apresentada na segfio seguinte. Na sec¢do 5.3 serdo
apresentadas descrigdes das montagens experimentais empregadas. A se¢éo 5.4

aborda a determinagdo da constante M? — que caracteriza a qualidade do feixe

— via técnica de varredura z.

52 ESTRUTURA CRISTALINA E CARACTERISTICAS
ESPECTROSCOPICAS DAS AMOSTRAS.

De forma geral, os materiais dopados com Cr** apresentam duas bandas
largas de absorg@o na regido do visivel centradas em 400nm (*T,) e 550nm
(*T, ). O bombeamento numa dessas bandas ¢ seguido por um decaimento ndo
radiativo muito rapido (~/0°s) para um terceiro nivel (°E) que possui um tempo

de decaimentorelativamentelongo( ~1 0’s). Praticamente néo existe depopulagdo

SEEeCO D TLLIOTECA B
| f 5 E — IF RN A A O
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direta do estado excitado para o estado fundamental, ou seja, a eficiéncia
quéntica ¢ proxima da unidade [5.7]. Como consequéncia, estes materiais podem
ser representados por um sistema de 3 niveis sendo o nivel excitado, ’E,
chamado de meta-estavel e o seu longo tempo de vida se deve a regra de selegéo
que proibe a transigdo por dipolo elétrico para o estado fundamental ‘A, . As
caracteristicas citadas permitem a inversdo de populagdo de populagdo com

intensidades relativamente baixas (alguns kW/cm?) pois a intensidade de

saturagdo ¢ determinada pelo tempo de decaimento do estado meta-estavel.

5.2.1 RUBI (ALO,:Cr*)

O rubi consiste de uma matriz de safira (Al,0;) onde uma pequena fragdo
de ions AI** sdo substituidos por ions de Cr’* pela adigdo de Cr,0; ao fundido
de alumina altamente pura. A rede hospedeira (Al,O,) ¢ uniaxial € possui uma
célula unitaria hexagonal (Fig. 5.1). O eixo de simetria — que passa pelas faces

do hexagono — define o eixo Optico do cristal, denominado de eixo c.

Figura 5.1. Estrutura

3+ 3+
Al o=
¢ ® G cristalina da safira

O Oxigenio
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O ion de Cr’* tem a mesma estrutura do Al e mais trés elétrons de
valéncia na camada externa 3d. Os niveis de energia do Cr** sio bem conhecidos
tanto para o ion livre [5.8] como para o ion da matriz hospedeira [5.9]. Na
regidio do visivel, o diagrama de niveis do rubi, Fig. 5.2, apresenta duas bandas
largas com cerca de J000A de largura e um conjunto de niveis discretos. As
bandas — denominadas de *T, ¢ *T, - estdo localizadas, respectivamente, em
torno de 18000 € 25000cm™ . Na regido do ultra-violeta, o rubi tem uma banda
de absorg¢do bastante larga situada em torno de 39000cm™. Acima desta banda

existe uma outra muito intensa, que comega em torno de 48000cm™, chamada de

banda de transferéncia de carga [5.10].

7 7

s
....’é‘ Bands do Transforencia do Carga
40
v ‘(Zm -
S 3Lt ===
2
g 2’_% - - Tz
d 'z P
Ap Z
1+ 2 l 2B
RRB
ol N

Figura 5.2. Diagrama de niveis do rubi (Ref. 5.10)
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Figura 5.3. Espectro de absor¢do de uma amostra de rubi obtido com um
espectrofotometro dispersivo CARY 17. A amostra possui uma
espessura de 5, 7mm e coeficiente de absorgio linear ,=0, 7em™ na
linha 514,5nm do laser de Ar".

O nivel E ¢ meta-estdvel e origina a agdio laser no rubi. A inversdo de
populag@o é conseguida pelo bombeamento éptico dos ions de Cr** do estado
fundamental, *A,, para as bandas *T, e *T,. Nestas bandas, a populagio relaxa
rapidamente para o nivel ’E, com eficiéncia quéntica unitaria. O nivel E ¢é
composto de dois sub-niveis separados de aproximadamente 29cm™, que

correspondem as linhas R, ¢ R, da agéo laser.
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5.2.2 ALEXANDRITA (BeAl,0,:Cr" )

AmatrizhospedeiraBeAl,O, (Chrysoberil) possui uma estrutura hexagonal
compacta conforme mostra a Fig. 5.4. Os ions AP** podem ocupar duas posi¢des
ndo equivalentes da rede, uma com simetria tipo espelho (simetria local C_ ) e
outra com simetria de inversdo (simetria pontual C, ). Ao substituir o AI** 78%

dos ions Cr*" ocupam sitios com simetria tipo espelho enquanto que o restante

ocupa os chamados sitios de inverséo [5.11].

w

Figura 5.4 Estrutura do Chrysoberil ao longo do eixo ¢. M representa os planos
de simetria tipo espelho.(Figura extraida da Ref. 5.11).
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Na Fig. 5.5, que exibe o espectro de absorgéo a4 temperatura ambiente para

uma amostra de alexandrita, observamos a existéncia de duas bandas largas
centradas em torno de 420 ¢ 580nm, correspondentes as transiges do estado
fundamental ‘A, para os estados *T, e *T,, respectivamente. Os trés conjuntos de
linhas estreitas em 690, 650 ¢ 470nm estio associadas as transigdes ‘A,—’E

(linhas R), *A,—7T, (linhas S) e *A,—T, (linhas B).
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Figura 5.5 Espectro de absorgdo da alexandrita 4 temperatura ambiente, obtida
com um espectrofotdmetro dispersivo CARY 17 para uma amostra
de 2,5mm de espessura e coeficiente de absorgio linear a,=1,45cm™
em 5/4,5nm.
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5.2.3 ALUMINATO DE GADOLINIO DOPA DO COM CROMO (GdAIO,:Cr*)

O aluminato de gadolinio (GdAlO,) pertence a uma classe de materiais
cuja composigio € do tipo ABX; que em geral possuem uma estrutura cristalina
tipo perovskita [5.12]. Esta estrutura ¢ constituida de cubos formados por trés
elementos quimicos distintos — A, B e X — presentes na razdo 1:1:3. Os dtomos
A e B sdo cations ¢ os atomos do tipo X s@o dnions. O cation do tipo A situa-se
no centro do cubo ¢ os do tipo B ocupam os vértices (Fig. 5.6a). Os anions X
mais proximos de um dado cation B, constituem os vértices de um octaedro
formado ao redor desse cation (ver Fig. 5.6b). O modelo no qual a unidade
estrutural basica ¢ constituida pelos octaedros, ligados pelos vértices, em torno

do céation A, também pode ser considerada (Fig. 5.6¢)

Z]

Figura 5.6 (a)Célula da estrutura perovskita ideal: (b) octaedro formado pelos
anions X em torno do cation B ¢ (c) célula unitaria formada por
oito octaedros ao redor do cation A ( Ref. 5.12).
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O aluminato de gadolinio apresenta uma estrutura peroveskita distorcida
em virtude da relagdo entre os raios i0nicos de A ¢ B — o raio ionico de A ¢
maior do que o raio i6nico de B [5.13].

Murphye Ohlman [5.14]realizaram os primeiros estudos espectroscopicos,
na regifio do visivel, para o GdAlO,:Cr**. Mais recentemente Basso e
colaboradores efetuaram também tais estudos [5.15]. A estrutura de niveis de
energia para o GdAlO,:Cr** ¢ semelhante a do rubi com exce¢do da banda de
absor¢gio do Gd*', cujo maximo se encontra proxima de 290nm. Como as
caracteristicas predominantes do espectro de absorgio do GdAlO;:Cr** sdo
fornecidas pelo ion Cr**, este material exibe um espectro de absor¢do semelhante
ao apresentados pelo rubi e pela alexandrita. Conforme o espectro de absorgéo
do aluminato de gadolinio abaixo, existem duas bandas largas localizadas em
torno de 415 ¢ 560nm e que correspondem as transigdes ‘A, = *T, e ‘A, — *T,,
respectivamente. Adicionalmente, em torno de 700nm ocorre a tansigéo ‘A,— T;.

A linha ’E situa-se em 732nm.
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Figura 5.7 Espectro de absor¢éio de uma amostra de GdA10,:Cr*” obtida com
um espectrometro dispersivo CARY 17. A espessura da amostra ¢
de 1,4mm e o coeficiente de absor¢do em 514,5nm é 1,87cm™.
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5.3 MONTAGENS EXPERIMENTAIS

As figuras seguintes mostram as montagens experimentais utilizadas nas
nossas medidas de varredura z. A montagem da Fig.5.8 segue o arranjo

experimental tradicional da técnica.

El MEO Laser
e o
Lip &mostra All
|
':—I‘: |
‘ﬁm—hﬁ-‘-—.
IS 1
L2 A2
D2

Figura 5.8 Arranjo experimental empregado para as medidas de varredura z.
MEO: Modulador Eletro-6ptico, FE: Filtro Espacial, DF: Divisor de
Feixe, E1 e E2: Espelhos, L1 e L2: Lentes, Al ¢ A2: Aberturas, D1
e D2: Detectores.
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A montagem exibida na Fig.5.9 abaixo apresenta as seguintes modificagdes
em relagéo a montagem da figura anterior: (i) introdugdo de um "chopper" ¢, (i)

modificagdo na atribuigdo do detector D2.

E2 MEOQ Laser
FE 08C.
Chopper
L1 L amostra DF A
El | '
3 +z || D1
Ll_lm

Figura 5.9 Arranjo experimental empregado para as medidas de varredura z.
MEO: Modulador Eletro-6ptico, FE: Filtro Espacial, DF: Divisor de
Feixe, E1 e E2: Espelhos, L1, L2 e L3: Lentes, A: Abertura, D1 ¢
D2: Detectores.
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Foram empregados nas montagens os seguintes lasers:

Montagem da Fig.5.8:

- Laser de Ar", modelo Innova 200 da Coherent, equipado com etalon
intra-cavidade para selecionar apenas um modo longitudinal
(medidas em 514,5 ¢ 488nm).

- Laser de corante monomodo em anel, modelo 699 da Coherent,

operando com rodamina 6G (medidas em 570, 580, 590 ¢ 600nm).

Montagem da Fig.5.9:

- Laser de Ar", modelo 164-5 da Spectra Physics (medidas em 5/4,5
€ 488nm).

- Laser de HeNe , da Particle Measuring System (medidas em 544,
594, 604, 611,9 € 632,8nm).

Em ambas montagens, a fim de manter o mesmo alinhamento 6ptico, um
modulador eletro-optico (MEO) ¢ usado para variar a intensidade da luz.
Mediante este equipamento asseguramos que uma mesma regido da amostra ¢
investigada em diferentes intensidades. Ao atravessar um modulador eletro-
optico, em geral, a qualidade do feixe piora. O filtro espacial (FE) — constituido
de duas lentes convergentes intercaladas por um “pinhole” de 100um — recupera
a qualidade do feixe.

Na montagem da Fig.5.8, apos o filtro espacial, o feixe ¢ dividido em duas
partes que seguem caminhos aproximadamente iguais através das lentes (L1,1L.2),
aberturas (A1,A2) e detectores (D1,D2) idénticos. A lente L1 produz um foco
em z=0 ¢ define o comprimento de Rayleigh do feixe, z,= 7#w,”/A. A amostra,
montada no carrinho, se desloca ao longo da diregéo z do feixe. O detector D1
mede as flutuagdes do laser € os efeitos linear € ndo-linear oriundos do meio

enquanto D2 monitora apenas as flutuagdes do laser. A divisdo D1/D2 cancela
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as flutuagdes do laser em cada medida. Ambos detectores estdo ligados a um
sistema de aquisi¢do de dados baseado num microcomputador (1) o qual também
comanda o movimento do conjunto carrinho-motor de passo. Para a
determinag@o de n,” as aberturas foram removidas.

Na montagem da Fig.5.9, apos passar pelo filtro espacial (FE) o feixe ¢
focalizado na pa de um “chopper” que modula mecanicamente a radiagéo
incidente tal que a transigéo aberto-fechado é minimizada. A lente L2 recolima
o feixe enquanto que L3 produz um foco em z=0 e define o parimetro de
Rayleigh. O divisor de feixe (DF) origina dois feixes: o feixe transmitido através
da abertura Al produz um sinal de varredura z com contribui¢des das partes real
e imagindria do indice de refragdo ndo-linear. O outro feixe, medido por D2
produz um sinal com apenas a contribuig¢éo da parte imaginaria.

Como comentamos na seg¢do 4.3, a eliminagdo dos efeitos lineares
parasitas, provenientes do mau polimento ou n#&o paralelismo das faces da
amostra, pode ser obtida pela divisdo de uma medida realizada com intensidade
alta por outra efetuada com intensidade baixa. Para um meio com tempo de
resposta lenta esta eliminagéo pode ser conseguida com razoavel resolugio
mediante o uso de um “chopper” [5.16].

Imediatamente ap6s a abertura da pa do “chopper”, em 120, os estados
excitados com tempos de vida longos ainda ndo foram populados e/ou a amostra
ainda néo recebeu energia suficiente para aumentar sua temperatura. Assim, neste
instante, a transmitidncia medida é puramente linear. Quando o tempo evolui, os
estados excitados sdo populados e/ou a amostra se aqueceu, entdo os efeitos ndo-
lineares comegam a se manifestar. Para um tempo t muito maior do que o tempo
de relaxagéo caracteristico T, , o estado estacionario ¢ atingido ¢ a transmitancia
apresenta contribui¢des linear e ndo-linear.

A Fig.5.10 exibe o comportamento temporal do feixe transmitido por uma

amostra de GdAlO,:Cr’* em diferentes posigdes da mesma em relagdo ao foco
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da lente L3 (ver Fig.5.8). Na Fig.5.10c, temos a forma do sinal observado no
osciloscdpio quando a amostra esta se movendo na regido linear da medida i.¢.,
quando |z|» z, . O material possui uma n#o-linearidade auto-focalizante
(n,’)0). Nas posigdes correspondentes a 0,85z, (Fig.5.10a) e -0,85z,, (Fig.5.10b),
o efeito lente induzido pela néo-linearidade produz as deformagdes do sinal que
acarretam, respectivamente, o vale e o pico do trago da varredura z. O sistema
de aquisigdo sincronizado com o sinal do “chopper”, mede as intensidades em
t=0eem t=7(7» T,) e avalia a razéo T(z)=I(z, 1)/1(z.0) tal que o efeito linear
¢ eliminado em cada posigdo z. O arranjo em aprego pode ser empregado para
medir indice de refragéo nédo-linear de uma amostra com tempos de relaxagédo
maiores do que 100us. Acreditamos que a troca do “chopper” por um modulador
mais rapido (eletro-Optico ou acustico-6ptico) € o uso de um “box-car” para
coletar os dados, possibilite o uso da técnica em amostras com tempos de

relaxagdo de /,0us.
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Figura 5.10 Evolugéo temporal da transmiténcia através de uma abertura (S=0,1)
de uma amostra de GdA1O,:Cr** ( L=1,5mm, T,=12ms, n,’=1,8 X
10°%°cm?/kW ) colocada em (a) z=0,85z, , (b) z=-0,85z, € (¢) z=7z,,
A=514,4nm, I.=1,0kW/cm? ¢ @,=23um. Em (a) e (b), as origens
foram deslocadas verticalmente paramelhor comparagdodas curvas.
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5.4 DETERMINACAO DA CONSTANTE M’ COM A TECNICA DA
VARREDURA Z

5.4.1 A CONSTANTE M*

O conhecimento das caracteristicas de um feixe de laser que se propaga
num dado meio ¢ de crucial importincia tanto nas aplicagdes cientificas quanto
nas tecnologicas. As equagdes Opticas referentes a propagagdo € composigio de
um feixe séo uUteis apenas se o feixe for Gaussiano. Contudo, a validade destas
equagOes para um feixe real esta assegurada se a relagdo entre os pardmetros de
tal feixe e os do Gaussiano (TEM, ) for conhecida.

Derivado do principio da incerteza ¢ denominado de M?, o produto do
didmetro minimo (cintura) do feixe pelo seu dngulo de divergéncia mede a
qualidade do feixe tomando como referéncia o feixe Gaussiano. O feixe
Gaussiano tem M?=] enquanto que feixes contendo componentes de modos
superiores admitem valores mais altos para M?’.

Apos atravessar uma lente livre de aberragdes, o dngulo de divergéncia,
0, de um feixe esta relacionado ao comprimento de onda, A, da luz incidente e

a cintura S por [5.17]:

5.1

@l

onde a constante C,, depende da distribuigdo de intensidade da radiagdo no
plano de entrada da lente. Considerando um feixe Gaussiano com cintura S=2a,

¢ angulo de divergéncia =24/ 7w, , encontramos C,,=4/x.
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A aplicagdo da Eq.(5.1) a um feixe real com cintura S=2W , e angulo de

divergéncia A fornece para M? o resultado:

e riiey

onde o fator /4 advém da normalizagdo pela constante do modo fundamental.

Quando modos de ordens mais altas sdo gerados num ressonador laser,
todos os seus perfis compartitham de um fator Gaussiano comum e se expandem
4 mesma taxa i.e., todos os feixes possuem o mesmo comprimento de Rayleigh.
O diametro 2W de um feixe multimodo é M vezes maior do que o didmetro 2w
domodo fundamental gerado pelo mesmo ressonador. Tal modo fundamental do
mesmo ressonador é denominado Gaussiano Imerso — um feixe construido para
derivar os parametros do feixe multimodo das expressdes conhecidas do modo
fundamental do feixe Gaussiano.

O raio de um feixe Gaussiano puro varia com a distancia z, medida em
relagdo 4 cintura segundo a equagio of = @ (I + z%z, ) A expressio
equivalente para o modo misto € obtida pela substituigdo de w e w, por W/M €

W, /M, respectivamente, resultando:

2
W2 (z) =W? 1+_Z_2 (5.3)
ZO
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E importante ressaltar que o parametro de Rayleigh z, ¢ 0 mesmo tanto
para o feixe real quanto para o Gaussiano imerso pois ambos feixes sdo supostos

gerados pelo mesmo ressonador.

Figura 5.11 Representagio esquematica de um feixe real. O didmetro 2 de um
feixe real é M vezes maior do que o didmetro 2w do feixe
Gaussiano imerso gerado pelo mesmo ressonador. Em particular, na
cintura, 2W ~M(2a, ).
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5.4.2 DETERMINACAO DE M’ VIA VARREDURA Z COM UMA
AMOSTRA DE GdAlO,:Cr*

Agnesi et al. [5.18] propuseram a utilizag@o da técnica de varredura z, de
uma amostra néo-linear conhecida, como um novo método para determinar a
constante M’ mediante a estimativa do parimetro de Rayleigh do feixe
Gaussiano imerso, visando a obtengdo de sua cintura para comparé-la com a do
feixe real.

Conforme comentamos no capitulo anterior, as partes real e imaginaria do
indice de refragdo ndo-linear de um meio podem ser obtidos através da técnica
de varredura z com S{J/ e S=/, respectivamente. Isto propicia dois caminhos
para a determinagdo do fator de qualidade do feixe. Consideraremos apenas
varredura z com S{/ e realizaremos o experimento com € sem uma abertura
adicional colocada diante da lente L1 (ver Fig.5.8).

Mediante a projegéo do feixe num anteparo inferimos ser o perfil do feixe
livre quase Gaussiano. Contudo, a presenga da abertura adicional degrada
espacialmente a qualidade do feixe, o que pode ser constatado pelo valor de M?
medido nesta configuragéo.

Da lei de propagagdo (Eq.5.3) € simples mostrar que

2
M= "Zo(ﬂz;) 59

onde W, é o raio do feixe real antes da lente L1, de distincia focal f. A
determinag@o do pardmetro de Rayleigh via varredura z nédo pode ser efetuada

da equag@o da transmitdncia normalizada (Eq.4.20), devido a ndo ocorréncia
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explicita de z, nesta expresséo. Para contornar tal problema, o pardmetro de
Rayleigh é deduzido do melhor ajuste dos dados experimentais a equagdo (4) da

referéncia [5.18], que fornece a variagdo da transmitancia:

4(z/z,)A¢,
[(z/z,)2+1] [(z/z,)%+9]

AT (z/z,) = (5.5)

O padréo de difragédo produzido por uma abertura circular ¢ constituido por
um disco central (disco de Airy) circundado alternadamente por anéis brilhantes
e escuros com intensidades que decrescem rapidamente dependendo da razéo
ay /(0,5 @) (raio da abertura de corte/raio do feixe Gaussiano truncado). E
suposto que o primeiro disco de Airy, cujo perfil ¢ aproximadamente Gaussiano,
induz a lente ndo-linear que produz o trago da varredura z.

Objetivando reproduzir o experimento de Agnesi em regime cw,
realizamos uma medida de varredura z com uma amostra de GdAlO,:Cr** de
1,5mm de espessura. No arranjo experimental, mostrado na Fig.5.8, a amostra
foi bombeada com uma radiagdo de 514,5nm de um laser de Ar'.
Semelhantemente ao ocorrido no experimento de Agnesi, quando truncamos o
feixe através da colocagdo de uma abertura diante de L1, observamos um
aumento na separagdo pico-vale concomitante com uma redugéo na variagéo da
transmitdncia. Medindo as poténcias antes € depois de um diafragma colocado
transversalmente no eixo do feixe estimamos, respectivamente, os seguintes
didmetros para o feixe livre e truncado, /,8mm e 1,5mm . A figura seguinte exibe

os resultados do experimento para uma radiagéo incidente de 8,0mW .
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Figura 5.12 Transmiténcia Normalizada em fung¢éo da posi¢do para uma amostra
de GdAIO,:Cr* de 1,5mm de espessura. (a) varredura z com feixe
livre (b) varredura z com feixe truncado devido a inser¢éo de uma
abertura de /,5mm de didmetro diante da lente L1 (ver Fig. 5.8).
A=514,5nm. Poténcia da radiac¢do incidente, 8,0mW . As aberturas
idénticas (A1,A2) tinham transmitancias lineares iguais a 0,4.
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As curvas solidas representam os melhores ajuste dos dados experimentais
a Eq.(5.5) de onde extraimos um pardmetro de Rayleigh igual a 3,80+0,55mm
para o feixe livre € 8,10+1,20mm para o truncado. A substituigéo destes valores

na Eq.(5.4) resultou:

M2 (feixe livre) =0,8410,12
(5.6)

M?( feixe truncado) =1,24+0,18

Embora tenhamos conseguido um resultado realistico (M?)1) para o feixe
real (feixe truncado), a obtengdo de M*(1 para o feixe livre provavelmente
decorre da ndo consideragdo da saturagdo da absor¢do no formalismo empregado
haja visto que a poténcia incidente corresponde a uma intensidade de radiagédo
igual a 0,85kW/cm? e de acordo com o exposto na se¢do 4.5 nesta regido de
intensidade ja existe uma discrepancia entre o formalismo original da varredura
z ¢ o baseado na integral de Kirchhoff (Fig.4.5). Uma possivel solu¢éo para este
problema seria realizarmos o experimento a baixa intensidade. Entretanto, a
configuragdo experimental empregada ndo permite a consecugdo de uma boa
assinatura para a varredura z em tal situagdo dada a baixa razdo sinal/ruido.

No capitulo que segue apresentaremos alguns resuitados obtidos com a
técnica de varredura z com as montagens experimentais convencional (Fig.5.8)
¢ modificada (Fig.5.9). E flagrante, como veremos, a melhoria do trago da
varredura z com a montagem modificada em virtude da eliminagdo ponto a ponto

dos efeitos lineares parasiticos.
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CAPITULO VI

RESULTADOS E CONCLUSOES
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6.1 INTRODUCAO

Até agora, maior parte das medidas realizadas empregando a técnica da
varredura z (com um unico feixe) estéo restritas a meios tipo Kerr com tempos
rapidos de resposta € na regido espectral onde as amostras sdo transparentes.

Neste caso, a frequéncia do laser esta distante de qualquer ressondncia do meio,

a susceptibilidade ndo-linear é muito pequena ¢ sua medida requer uma luz de
alta intensidade, apenas atingida com laser “Q-switched” ou de modos travados
(“mode-locked”). Extensdes da técnica com dois comprimentos de onda foram
introduzidas para caracterizar a refragdo ndo-linear na regido de absorgéo [6.1]
e uma modificagéio na técnica para efetuar medidas resolvidas no tempo de
efeitos térmicos produzidos pela absorgdo de um e dois fotons foi registrada
recentemente [6.2].

Cristais dopados com cromo tais como rubi, alexandrita e aluminato de
gadolinioja foram bastante investigados por diferentes técnicas espectroscdpicas;
isto os viabiliza como guias para o estudo da aplicabilidade da técnica de
varredura z a absorvedores saturaveis com tempos lentos de resposta. O aumento
da intensidade luminosa provoca a saturagdo na popula¢do do estado meta-
estavel 2E e no indice ndo-linear destes meios. Como consequéncia, a fase do
campo elétrico que se propaga através dos mesmos perde o seu usual perfil
Gaussiano ¢ achata no topo (proéximo a r=0) [6.3]. Esta situagéo ainda nédo foi
investigada com a técnica da varredura z e o seu conhecimento ¢ importante nas
pesquisas com vidros e polimeros dopados com corantes, silicio poroso e amorfo,
etc.

Neste capitulo apresentaremos € comentaremos os resultados obtidos com
a técnica de varredura z com amostras de GdAlO3:Cr3+, rubi, alexandrita, cha
chinés e filtro neutro de inconel. A analise dos dados foram realizados ora pela

teoria convencional da varredura z, baseada no método da decomposigdo
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Gaussiana (MDG) [6.4], e, ora pela teoria baseada na transformada de Hankel
(TH) [6.5].

Na segéio 6.2 sd@o mostrados os resultados conseguidos com amostras de
GdA1O,:Cr*", rubi e alexandrita. A se¢fio 6.3 exibe os resultados obtidos com o
chd chinés e com um filtro neutro de inconel, investigados objetivando
aplica¢des didaticas ou de calibragdo da montagem experimental. As conclusdes

€ propostas para trabalhos futuros séio apresentadas na se¢ido 6.4.

6.2 ABSORVEDORES SATURAVEIS DOPADOS COM CROMO
INVESTIGADOS PELA TECNICA DA VARREDURA Z

6.2.1 RESULTADOS DA VARREDURA Z COM O GdAlO,:Cr*

Na primeira parte danossa investigagdo acerca da aplicabilidade da técnica
de varredura z a absorvedores saturaveis foi empregada a montagem
experimental convencional, esquematicamente mostrada na Fig.(5.8), onde a
radiagdo incidente é proveniente de um laser de Ar’ (operando em 488 ou
514,5nm) ou um laser de corante cw em anel (operando em 570, 580, 590 ou
600nm).

As figuras (6.1) e (6.2) exibem as medidas das partes real € imaginaria de
uma amostra de GdAIO,:Cr** . O rubi ¢ a alexandrita apresentam curvas
semelhantes para a parte real de n, porém, as contribui¢gdes da parte imagindria
ndo foram observadas (com esta montagem). A curva tracejada na Fig.(6.1)
representa a transmissdo normalizada da varredura z obtida da teoria baseada no
MDG (Eq.(4.20)) para um indice ndo-linear refrativo igual a 18 107 cm®/kW (ver

Tabela 6.1, extraida da referéncia 6.6). A discrepancia entre esta curva e os



121

pontos experimentais ¢ uma clara indicagdo que a analise tedrica para um meio
tipo Kerr ndo ¢ razoavel para descrever absorvedores saturaveis. Mesmo se
tomarmos um valor para n,’ diferente do apresentado na Tabela 6.1, a fim de
termos uma transmitancia de mesma ordem, observamos que a curva tedrica

(linha solida) ndo segue os dados experimentais.

Tabela 6.1 — Dados caracteristicos dos cristais: Concentracio de ions de Cr**
(N,), espessura (L), intensidade de saturagéo (1, ), absorgéo linear (o) € indices

néo-lineares (n,” € n,”) em 514,5nm.

Amostra Rubi Alexandrita GdAIO,:Cr** ¢
N, X 10" (cm) 1,1 8,0 15,0

L (cm) 0,32 0,25 0,14

I, (kW/em? ) 1,6 0,8 1,2
a(ecm™) 0,8 1,2 4,2

n,' (cm’kW) 1,25 107 ¢ 4,0 107 18,0 107
n,” (em* kW) 0,05 10°*® 0,12 107 1,4 10°

@ Referéncia 6.7, ® Referéncia 6.8, ¢ Referéncia 6.9.
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Figura 6.1 Contribuigdo da parte real do indice de refragdo ndo-linear para
transmitancia normalizada da varredura z em 5/4,5nm com uma
amostra de GdAlO,:Cr** (o =1,4cm™)com L=1,5mm de espessura
e I=1,6kW/cm®. A curva tracejada representa a curva tedrica para
um meio Kerr com o valor de n,’=18 10”cm’/kW, extraido da

Tabela 6.1, enquanto que para a curva solida foi considerado n,’=11
107 cm*/kW .
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Figura 6.2 Contribuigdo da parte imagindria do indice de refragdo néo-linear
para a transmitancia normalizada da varredura z em 514,5nm com
uma amostra de GdAlO,:Cr** (a,=1,4cm™ ) com L=15mm e
I=1,6kW /cm®. A curva sélida representa a curva teérica para um
meio Kerr com o valor de n,” =1,4 107cm?”kW , extraido da

Tabela 6.1, enquanto que para a curva tracejada foi considerado
n,"=3,5 107°cm*/kW .
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A dificuldade de eliminarmos de forma eficaz os efeitos lineares
parasiticos, mesmo ap0ds a divisdo da medida efetuada numa dada intensidade
pela medida de mais baixa intensidade, impossibilitou-nos de efetuar com a
montagem experimental convencional da varredura z, medidas a baixas
intensidades em virtude da baixa razdo sinal/ruido. Isto motivou-nos a buscar
uma outra extensdo para a varredura z — a qual denominamos de técnica de
varredura z com um Unico feixe resolvida no tempo — e que resultou no aparato
experimental alternativo apresentado na segéo 5.3.

A absor¢do ndo-linear do GdAlO,:Cr** exibe um efeito bastante peculiar,
ndo observado no rubi e na alexandrita, devido a transferéncia de energia
assistida por um foton fora da ressonéncia (“Photo-A ssisted Off-Resonance
Energy Transfer” — PAORET) [6.10] entre estados excitados vizinhos dos Cr*".

O processo PAORET produz uma dependéncia da absorgéo ndo-linear com

a intensidade conforme a expressdo (Apéndice C) [6.11]:

ni (I)=r(0) nz’(l -ﬁ%%] 6.1)

onde n(0)=n,”(0)/n,’ ¢ P esta relacionado com a concentragdo de ions de Cr’* da
rede, N,, com a fun¢@o forma de linha da banda de transferéncia de carga, F,,
e com as segdes de choque dos estados fundamental ¢ excitado, o, € o,
respectivamente.

No regime de baixas intensidades, o termo no denominador da Eq.(6.1) €
desprezivel e a transmitdncia normalizada da varredura z com S=/ apresenta um
aumento na intensidade transmitida quando z — 0 (saturagéo da absorgéo). Por

outro lado, no caso de intensidades mais altas, o segundo termo no denominador



125

predomina ¢ a transmiténcia tem um comportamento oposto, apresentando um

decréscimo de intensidade.

As Figs.(6.3-6) seguintes foram extraidas das medidas no GdAlO,:Cr**
(T,=12ms) em 514,5nm com tal aparato experimental alternativo. Em virtude da
inadequagdo da teoria convencional para explicar o sinal da varredura z no
GdAIO,:Cr*, os ajustes teéricos (linhas solidas) foram realizados com a teoria
alternativa da varredura z, baseada na TH. Mais especificamente, pela Eq.(4.37)
com o campo Eféy, R, z) expresso pela Eq.(3.24). Nos ajustes das
transmiténcias normalizadas da refragdo néo-linear, no termo da fase néo-linear

que aparece na Eq.(3.23) foi considerado apenas a parte real do indice néo-linear

resultando:

@y =kL a3 I,e =/ 62)
NL ~— eff o2 ’ .
1+(I,/I,) e 2t/v

enquanto que no ajuste teorico da contribuigdo da absor¢do néo-linear para
transmitdncia normalizada foi levado em conta a parte imagindria do indice

juntamente com a consideragdo do processo PAORET expresso pela Eq.(6.1), o

que resultou:

r(0)nj I, e 2/

=ikL
¢NL eff 1+ (IO/IS) e-212/02
6.3)
1/I,
X (1 ﬁ———-——l +I/Is)
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Medida da varredura z numa amostra de GdAlO3:Cr3+ (o ,=1 4em™,
T,=12ms) de 1,5mm de espessura em 514,5nm, S=0,5,
1,=0,08kW /cm? e @,=20um. As curvas solidas foram calculada via
TH com (a) n,’=17 107cm*/kW e (b) (0)=0,009 ¢ B=5,8.
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Medida da varredura z numa amostra de GdAlO,:Cr** (a,=1,4cm™,
T,=12ms) de 1,5mm de espessura em 5/4,5nm, S=0,5,
I,=0,42kW/cm’ e @,=20um. As curvas sélidas foram calculada via
TH com (a) n,’=17 10°cm*/kW e (b) {(0)=0,009 e p=5,8.
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Figura 6.5 Medida da varredura z numa amostra de GdAlO,:Cr** (o =1,4cm™,
T,=12ms) de 1,5mm de espessura em 5/4,5nm, S=0,5,
1,=0,68kW /cm? € @,=20um. As curvas sOlidas foram calculada via
TH com (&) n,’=17 105cm’/kW e (b) {0)=0,009 ¢ B=5,8.
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Figura 6.6 Medida da varredura z numa amostra de GdAlO,:Cr** (a,=1,4cm™,
T,=I12ms) de 1,5mm de espessura em 51/4,5nm, S=0,5,
I,=2,60kW/cm? € @,=20um. As curvas s6lidas foram calculada via
TH com (a) n,’=17 10°cm*>kW ¢ (b) 10)=0,009 ¢ B=5,8.
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Os ajustes tedricos (curvas solidas) das contribui¢des da parte real do
indicederefragdondo-linear para as transmitancias, Figs.(6.3a-6a), foram obtidos
com a teoria baseada na TH com n,’=17 107cm?*kW, o que estd em boa
concorddncia com o apresentado na Tabela 6.1. Com referéncia a parte
imagindria do indice ndo-linear, o valor f=5.8 coincide com o usado por Bell et
al. ao investigar a dependéncia da fase do indice ndo-linear em relagdo a
intensidade da radiagdo luminosa no GdAlO,:Cr** [6.11]. Porém, o valor
r(0)=0,009 ¢ aproximadamente dez vezes menor do que o usado na referéncia
citada e, embora tenhamos conseguido um razoavel ajuste teorico quando
1,=2,60kW/cm? ((Fig.(6.6b)), observamos que os demais ajustes teéricos da
parte imagindria do indice ndo-linear (Figs.6.3b-5b) ndo seguem os pontos
experimentais. Ndo sabemos explicar a origem de tal discrepancia. E possivel
que a mesma seja decorrente de um valor incorreto para a seg¢éo de choque do
estado excitado e/ou de um efeito térmico ndo levado em conta.

As Figs.(6.7-10), que exibem medidas da refragdo ndo-linear na mesma
amostra de GdAlO,:Cr** em diferentes comprimentos de onda de um laser de
He-Ne (632,8, 611,9, 604 € 594nm), demonstram a alta sensibilidade da técnica
de varredura z com um Gnico feixe resolvida no tempo. E notdvel que na medida
realizada em 632,8nm, Fig.(6.7), a variagiio pico-vale, AT,,, corresponde a uma
distorgdio de fase induzida de apenas /940 (A®, = 6,7 107 °rad) porém, o
espalhamento dos dados experimentais devido ao ruido é da ordem de /707, Nas
demais medidas temos distor¢des de fases induzidas de A/80 (611,9nm), A/100
(604nm) e N30 (594nm).
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Transmitincia normalizada da varredura z de uma amostra de
GdAlO,;:Cr** em 632,5nm (a,=0,2cm™ ), $=0,1, 1,=0,12kW/cm’ ¢
@®,=25um. A curva solida foi calculada com n,’=0,38 107 cm*/kW
através da teoria convencional da varredura z, baseada no MDG. A

variagdo AT,, corresponde a uma distor¢éo de fase induzida de
/940 (AD,= 6,7 10°rad).
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Figura 6.8 Transmitincia normalizada da varredura z de uma amostra de
GdAIO;:Cr*" em 611,9nm (a,=0,4cm™ ), $=0,1, 1,=0,15kW/cm’ ¢
@,=24um. A curva sélida foi calculada com n,’=3,6 10°cm’/kW
através da teoria convencional da varredura z, baseada no MDG.
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Figura 6.9 Transmitincia normalizada da varredura z de uma amostra de
GdAlO,:Cr** em 604nm (a,=0,6cm™ ), S=0,1, 1,=0,03kW/cm? ¢
@,=24um. A curva solida foi calculada com n,’=14 10°cm’/kW
através da teoria convencional da varredura z, baseada no MDG.
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Figura €.10 Transmitdncia normalizada da varredura z de uma amostra de
GdAlO;:Cr** em 594nm (0,=0,8cm™ ), $=0,1, 1,=0,07kW/cm’ ¢
@,=22um. A curva solida foi calculada com n,’=19 10°cm’/kW
através da teoria convencional da varredura z, baseada no MDG.
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Conforme mostrado na sec¢do 4.5, as teorias da varredura z baseadas no
método da decomposigdo Gaussiana ¢ na transformada de Hankel fornecem os
mesmos resultados quando /«/; . Os ajustes tedricos (curva solida) das medidas
exibidas nas Figs.(6.7-10) foram efetuados com a teoria convencional da
varredura z e fornecem os seguintes valores para n,”: 0,38 107 (632,8nm), 3,6
107 (611,9nm), 14 107 (604nm) e 19 107 (594nm) em unidades de cm”kW . A
parte imaginaria do indice ndo-linear, da amostra de GdA10,:Cr*" empregada,
ndo mostrou qualquer contribuigéo para a medidas sem abertura (S=/) efetuadas
nestes regimes de baixas intensidades.

A dependéncia de n,” com o comprimento de onda da amostra de
GdAI1O,:Cr** esté representada pelos circulos sélidos e abertos da Fig.(6.11). Os
circulos sélidos sdo os resultados das medidas efetuadas cofn os laser de Ar’
(488 € 514,5nm) e de corante cw em anel (570, 580, 590 e 600nm) [6.6] e os
circulos abertos indicam os resultados das medidas realizadas com He-Ne (594,
604, 611,9 e 632,8nm). Os valores de n,’(A) seguem a curva de absorgdo deste
material. Este comportamento é consistente com o fato que a banda de
transferéncia de carga, localizada em torno de 50.000cm™ , produz a principal

contribuigdo para o indice ndo-linear dos materiais dopados com Cr** [6.9].
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Figura 6.11 Dependéncia da parte real do indice ndo-linear com o comprimento
de onda para a amostra de GdA1O,:Cr**. Os circulos sélidos indicam
as medidas efetuadas com laser de Ar’ (488 ¢ 514,5nm) e de
corante (570, 580, 590 e 600 nm). Os circulos abertos representam
as medidas recalizadas com laser de He-Ne (594, 604, 611,9 ¢
632,8nm). A curva representa o coeficiente de absorgdo linear a.

Os resultados apresentados na presente seg¢do mostram que a técnica de
varredura z resolvida no tempo que introduzimos, possibilitam a consecugdo de
medidas com alta sensibilidade em meios com tempos lentos de resposta.
Entretanto, ndo obstante termos obtido, via teoria baseada na TH, um razoavel
ajuste tedrico da componente refrativa do indice ndo-linear do GdAlO,:Cr**,
nossas consideragdes acerca da absor¢do ndo-linear ndo sio apropriadas para
descrever corretamente este material. Na proxima se¢édo exibiremos os resultados
obtidos com o rubi, o qual ndo apresentando as peculiaridades do GdAlO;:Cr*”,
possibilita verificar a adequagéo da teoria alternativada varredura z baseada na
TH, na investigagdo do indice ndo-linear dos absorvedores saturaveis com

tempos lentos de resposta.
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6.2.2 RESULTADOS DA VARREDURA Z COM O RUBI

Os resultados apresentados a seguir foram obtidos com a técnica de
varredura z resolvida no tempo para uma amostra de rubi (7,=3,4ms) de 1,4mm
de espessura, bombeada com uma radiagdo de um laser de Ar* em 574,5nm.

As figuras (6.12) e (6.13) exibem medidas da parte real do indice ndo-
linear ja divididas pelas medidas correspondentes com S=/, efetuadas nas
mesmas intensidades. O resultado com baixa intensidade (/,=0,14kW/cm’)
mostrado na Fig.(6.12) pode ser teoricamente ajustado pela teoria baseada na TH
(linha s6lida) usando n,’=1,55 10”cm?/kW , o que esta em razoavel concordancia
com o valor listado na Tabela 6.1. Se o mesmo n,” ¢ usado para ajustar pela
teoria baseada no MDG (linha tracejada), ¢ observado uma discrepancia menor
do que 2% na variagdo pico-vale da transmitincia em relagéo a calculada pela
teoria baseada na TH. Esta pequena diferenga entre os dois ajustes tedricos
desaparece quando a intensidade tende a zero e o efeito da saturagdo pode ser
desprezado completamente. Por outro lado, o comportamento oposto € observado
quando a intensidade aumenta. A Fig.(6.13) mostra uma medida da varredura a
alta intensidade (/,=2, 7k /cm?). Neste caso, usando o mesmo valor de n,’
obtido na Fig.(6.12), os dados experimentais podem ser descritos pela teoria
baseada na TH (linha sélida) mas ndo pela teoria baseada no MDG (linha
tracejada). Devido a saturagdo, a lente induzida € menos efetiva perto do foco
e consequentemente a diferenga pico-vale na transmitancia torna-se menor, o que

ndo ¢ predito pela teoria baseada no MDG.
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Figura 6.12 Transmitancia normalizada da varredura z para uma amostra de rubi
(0,=0,8cm™, T,=3,4ms) de 14mm de espessuraem 514,5nm, S=0,5,
1,=0,14kW/cm’ e @,=18um. As curvas sélida e tracejada resultam
dos ajustes tedricos baseados nas teorias da TH ¢ no MDQG,
respectivamente, para n,’=1,55 107°cm’/kW .
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Figura 6.13 Transmitancia normalizada da varredura z para uma amostra de rubi
(a,=0,8cm™, T,=3,4ms) de 14mm de espessura em 514, 5nm, S=0,5,
I,=2,7kW/cm? ¢ w,=18um. As curvas sélida e tracejada resultam
dos ajustes tedricos baseados nas teorias da TH e no MDG,
respectivamente, para n,’=1,55 107cm’/kW .
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E interessante, por propositos priticos, obter-se o valor de n,” da
transmitancia normalizada de uma varredura z sem a necessidade de realizar um
ajuste tedrico detalhado, mas apenas medindo a diferenga pico-vale da
transmitdncia AT ,,=T,-T,. Definindo o deslocamento de fase insaturado no eixo

quando z=0 como:

APl =7_” 3 LT, (6.5

a variagfo pico-vale AT,, pode ser relacionada a A¢,™ segundo [6.12]:

(u)
0,25 (1+I,/T,) (1-8) $o
AT,,~0,406 (1-S) (1+1A/I ) 0,525 ©6)
[»] 8

para Ag “<m e I<2,5I, . Para I«J,, a expressdo correspondente (Eq.(6), Ref.(6.5))
para um meio tipo Kerr € recuperada. A Fig.(6.14) mostra qudo bem os dados
experimentais obtidos para o rubi podem ser descritos pelas Eq.(6.5-6). E, com
o proposito de comparar as teorias convencional e alternativa da varredura z, a
figura exibe também o resultado tedrico (linha tracejada) esperado da teoria

baseada no MDG (Eq.(13), Ref.(6.4)).
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Figura 6.14 AT, teérico ¢ experimental em fungéo da intensidade da radiagdo
para uma amostra de rubi com /,4mm de espessura. A curva sélida
foi calculada da teoria da TH (equagdes (6.4) € (6.5)) com n,’=1,55
107em*/kW, I=1,6kW/cm?, S=0,5 € A=514,5nm. O resultado
esperado da teoria do MDG (linha tracejada) foi calculada pela
Eq.(6) da referéncia com os mesmos valores.

O sinal da absor¢do ndo-linear obtido para o rubi do experimento de
varredura z sem abertura também apresenta saturagdo, como mostrado nas figuras

(6.15) e (6.16) seguintes.
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Figura 6.15 Transmiténcia normalizada da varredura z com S=/ para uma
amostra de rubi (@,=0,8cm™, T,=3,4ms) com 1,4mm de espessura
em 514,5nm. 1,=0,74kW/cm’ ¢ @,=18um. As curvas sélida e
tracejada resultam dos ajustes tedricos com n,”"=0,06 107 cm*/kW
pelas teorias baseadas no MDG e da TH, respectivamente.
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Figura 6.16 Transmitincia normalizada da varredura z com S=/ para uma
amostra de rubi (a,=0,8cm™, T,=3,4ms) com 1,4mm de espessura
em 514,5nm. I,=2,7kW/cm’ e @,=18um. As curvas solida e
tracejada resultam dos ajustes tedricos com n,”=—0,06 10”cm’/kW
pelas teorias baseadas no MDG e da TH, respectivamente.
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O valor de n,”=0,06 10”cm*/kW (cf. valor listado na Tabela 6.1) usado

para calcular, através da teoria da TH, as curvas solidas das figuras (6.15) e

(6.16) permite um perfeito ajuste tedérico aos dados experimentais para

intensidades baixa e alta. Contudo, quando o mesmo valor é empregado na teoria

baseada no MDG as curvas resultantes (linhas tracejadas) nédo se ajustam aos

dados experimentais. E, como no caso da medida com S{/, apenas quando /—0,

o efeito da saturagdo pode ser completamente negligenciado e as duas teorias
fornecem os mesmos resultados.

Semelhantemente ao caso com S{/, € possivel, via teoria baseada na TH,

’

determinar o valor de n,” sem um ajuste teérico detalhado aos dados

experimentais, através da seguinte relagdo empirica:

I
27l'n2,,L o

T,~1~
off (1+Io/Ia)0'76

P A

6.7

A Fig.(6.17) mostra a dependéncia do pico da absorgdo néo-linear do rubi
em fungdo da intensidade (circulos abertos) bem como as curvas tedricas

calculadas pela Eq.(6.7) (linha solida) e pela teoria do MDG (Eq.(31) da

referéncia 6.4, linha tracejada).
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Figura 6.17 Dependéncia da fransmitancia de pico da absorgdo néo-linear do
rubi com a intensidade em 514,5nm (circulos abertos). A linha
solida representa o ajuste tedrico com n,”=0,06 10 °cm’/kW pela

Eq.(6.7) enquanto que a linha tracejada ¢ o resultado teorico predito
pela teoria do MDG.

Os resultados apresentados nesta se¢do indicam que a teoria da varredura
z baseada no MDG ¢ incapaz de descrever os dados experimentais obtidos para
o rubi. Por outro lado, a teoria alternativa — baseada na transformag¢do de Hankel
do campo elétrico que se propaga no meio — combinada com a inclusdo da

saturagdo da fase, permite tal descrigdo de forma plenamente satisfatéria.
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6.2.3 RESULTADOS DA VARREDURA Z COM A ALEXANDRITA

Os resultados da varredura z, em 5/4,5nm, na alexandrita foram
conseguidos com uma amostra de 0,23cm de espessura e coeficiente de absorgéo
linear, a=1,5cm™ e intensidade de saturagdo 7,=0,8kW/cm’. O procedimento
adotado na obtengdo dos dados experimentais empregou a técnica resolvida no
tempo. As figuras (6.18) e (6.19) seguintes mostram tragos da varredura z
refrativa nas intensidades 0,05 ¢ 1,50k W /cm*?. Em consequéncia da incapacidade
da teoria baseada no MDG para analisar os dados experimentais obtidos com
intensidade alta, conforme expusemos nas seg¢des anteriores, o ajuste teérico em
cada uma das medidas (linha sélida) foi efetuado com a teoria alternativa da
varredura z € resultou em n,’=3,5 10°cm’/kW , o que esta em boa concordancia
com o valor listado na Tabela 6.1.

A absorg#o ndo-linear da alexandrita ¢ muito pequena para ser observada
com técnica de varredura z resolvida no tempo. Isto é uma consequéncia do
indice ndo-linear ter a sua origem na banda de transferéncia de carga localizada
na regido ultra-violeta. Quando a ‘frequéncia se aproxima da regido visivel, a
parte imaginaria de n, decresce mais rapido do que a parte real, tal que em torno

de 500nm e¢la ¢ uma pequena fragdo da parte real.
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Figura 6.18 Transmitdncia normalizada da varredura z para uma amostra de
alexandrita (I,=0,8kW/cm?, a.=1,5¢cm™, T ,=25ms) com 2,3mm de
espessura em 514,5nm.S=0,2,1,=0,05kW /cm® € @,=23um. A curva

s6lida resulta do ajuste teoérico com n,’=3,5 10”cm?*/kW pela teoria
baseada na TH.
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Figura 6.19 Transmitdncia normalizada da varredura z para uma amostra de
alexandrita (I,=0,8kW/cm’, a,=1,5¢cm™, T,=25ms) com 2,3mm de
espessuraem 514,5nm.S=0,2,1,=1,50kW/cm’ ¢ @,=23um. A curva

s6lida resulta do ajuste teérico com n,’=3,5 10”°cm?/kW pela teoria
baseada na TH.
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6.3 RESULTADOS DA VARREDURA Z COM O CHA CHINES E FILTRO
NEUTRO DE INCONEL

A técnica de varredura z resolvida no tempo foi também aplicada em
amostras de cha chinés e filtro neutro de inconel (75,3% Ni, 15,5% Cr, 7% Fe)
expostas a radiagdo cw. O cha chinés foi preparado pela deposigido de folhas no
alcool em ebuligdo sendo a solugéo posteriormente filtrada num filtro de papel.
A Fig.(6.20a) exibe a medida efetuada com um laser de He-Ne em 632,8nm,
incidindo com 0,8mW de poténcia no plano de entrada de uma amostra de
1,2mm de espessura colocada numa cubeta de vidro.

E interessante observar que o ajuste tedrico aos dados experimentais pode
ser realizado pelo MDG porém com um valor para o paraimetro de Rayleigh z,
diferente do obtido experimentalmente ¢ que corresponde a @w,=32um. Uma
possivel razdo para esta discordéncia poderia estar relacionada as correntes de
convecgdo comums num meio liquido € a condutividade térmica relativamente
alta do alcool, o que contribuiria para distorcer o perfil idealmente Gaussiano do
indice ndo-linear, tal que o MDG néo se aplicaria exatamente. Se ignorarmos
esta discrepancia e tentarmos ajustar os dados & curva tedrica, obtemos um valor
do n,’ térmico igual a —1,8 107cm’/kW que é o dobro do registrado por Zhang
et al. [6.13]. Desde que néo temos as concentragdes relativas das duas solugdes

ndo podemos comparar os resultados.
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Figura 6.20 (a) Varredura z em 632,8nm de uma amostra de cha chinés de
1,2mm de espessura , S=0,03, 1,=0,14kW/cm? ¢ @,=20um, o ajuste
tedrico com n,’=1,8 10%cm?/kW é representado pela linha solida.
(b) Varredura z em 57/4,5nm de uma amostra de um filme de
inconel de 0,1um de espessura, S=0,1, I,=14kW/cm* € @w,=23um.
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O filtro neutro de inconel — que também apresenta efeitos térmicos — ¢
praticamente acromadtico ¢ poderia, em principio, ser usado para calibrar a
montagem experimentel da varredura z com radiagio cw. Novamente,
encontramos que a medida da transmitdncia exibida na Fig.(6.20b) ndo segue a
descrigéio tedrica dada na referéncia 6.5 A distdncia pico-vale AZ,, =3z, ¢ maior
do que o valor 1,7z, esperado para uma ndo-linearidade térmica usual e a
transmitdncia nas asas do frago da varredura z desvia da curva teorica.
Semelhante ao cha chinés, a boa condug¢do de calor do filtro distorce a
distribuigdo Gaussiana de temperatura esperada. no caso de baixa condutividade
¢ a teoria do MDG ndo ¢ adequada para descrever esta situagdo. Havendo pois
a necessidade de um modelo mais completo, que inclua a mudanga no indice de
refragdo com a temperatura (dn/dT), a deformagdo geométrica do filtro em

virtude da expansdo térmica ¢ o desvio do perfil Gaussiano.
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6.4 CONCLUSOES

Grande parte do presente trabalho trata de pesquisas que efetuamos com
cristais dopados com Cr**, objetivando investigar a aplicabilidade da técnica de

varredura z a tais materiais.

As abordagens tedricas até agora existentes para a técnica de varredura z
se restringem a meios tipo Kerr ¢ sdo inadequadas para descrever meios que
apresentam absor¢do da saturagdo. Embora investigagdes adicionais ainda
necessitem ser realizadas, acreditamos que o formalismo alternativo que
introduzimos contribui de maneira significativa para a extensio da técnica a uma
classe mais ampla de materiais, em virtude do seu carater mais geral do que o
formalismo convencional. O que ¢ constatado pela possibilidade de incluséo, no
termo da fase ndo-linear da integral de Kirchhoff, de diferentes efeitos tais como:
absorgdo da saturagdo, PAORET, aquecimento, etc e, pela reprodugdo dos
resultados obtidos com o formalismo convencional quando /7, — 0.

Do ponto de vista experimental destacamos os seguintes pontos:-

n introdugédo da técnica de varredura z com um unico feixe resolvida
no tempo;

u obtengéo de medidas de varredura z com laser cw;

L observagéo de efeito ndo-linear com laser de He-Ne;

| observagdo de variagdo pico-vale da transmitancia correspondente

a uma distor¢do de frente de onda induzida da ordem de A/940.

Os resultados obtidos para as partes real ¢ imaginaria de n, do rubi, via
ajuste tedrico detalhado com a teoria alternativa, estdo em boa concordancia com
os registrados na literatura, porém para os obtidos com teoria convencional tal

concordincia ocorre apenas quando I/I, — 0. Em relagéo a parte real de n, da
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alexandrita, a teoria alternativa forneceu um valor que estd proximo do
determinado pela técnica de mistura ndo degenerada. Paralelamente, as relagdes
empiricas que encontramos permitem a determinagdo das partes real e imaginaria
do indice de refragdo ndo-linear das matrizes dopadas com Cr**, mediante a
medida direta da variag@o pico-vale da transmitdncia AT, e da transmitdncia do
pico T, (ou do vale T, ), respectivamente.

Com referéncia as medidas feitas com o GdAlO,:Cr**, observamos que
este material requer um estudo adicional a fim de melhor se entender a natureza
processo envolvido na sua absor¢do (PAORET, aquecimento, etc) €
consequentemente suprir a integral de Kirchhoff com informag¢des mais
completas acerca deste material.

O cha chinés ¢ ao filtro neutro de inconel, estudados visando posteriores
usos didaticos ou como calibradores da montagem experimental, devido as suas
facilidades de obtengédo e altas ndo-linearidades, forneceram resultados que
indicam falhas no formalismo baseado no MDG ao tentar descrever suas nédo-
linearidadestérmicas. O formalismo alternativo com informag¢Ges mais completas,
que incluissem, para o cha os efeitos térmicos e, para o filme a mudanga dn/dT,
a deformag¢éo geométrica do mesmo devido a expanséo térmica e o desvio do
perfil Gaussiano, poderia descrever de forma adequada estes meios.

Outros potenciais candidatos a serem estudados com a técnica resolvida
no tempo sdo: impurezas de terras-raras em diferentes matrizes hospedeiras,
polimeros dopados com corante, vidros dopados com moléculas de corante ¢
silicio poroso ¢ amorfo. A alta sensibilidade da técnica também a capacita para
o estudo de pequenos efeitos térmicos nos espelhos dielétricos através de uma
mudanga no aparato experimentsl que permita realizar a varredura z na reflexdo.
Outra possivel aplicagéo para a técnica com resolugéo temporal seria a distingdo
de processos com diferentes tempos de relaxagdo p.ex. eletronico € térmico ou

produzidos pela relaxagéo de ions localizados em sitios diferentes como no caso
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da alexandrita. Adicionalmente, acreditamos que a técnica resolvida no tempo

poderia ser otimizada mediante os seguintes procedimentos:

" inclusdo de um terceiro detector, que funcionaria como referéncia;

L troca do “chopper” por um modulador mais rapido (eletro-optico ou
acustico-optico) ¢ uso de um “boxcar”;

L inclusdo de dois “lockins” e um medidor de razdo, para efetuar a
divisdo da medida realizada por um “lockin”, em t=r1, pela medida

realizada pela outro “lockin”, em t=0.
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APENDICE A

CALCULO DA POPULACAO DO ESTADO EXCITADO NAS
MATRIZES DOPADAS COM CROMO

Nos materiais dopados com Cr** o estado fundamental é o nivel 4A2, o

estado intermediario ¢ a banda ‘T, (ou *T,) ¢ 0 estado fundamental ¢ o nivel ’E.
\ Me et vl "’/

ANy

~

W 1

Figura A.1 Sistema de trés niveis usado na equagé@o de taxa para encontrar a
populagio do estado ?E. A taxa de bombeamento do estado
fundamental para o intermediario é W e T, ¢ o tempo de vida do
estado metaestavel E.

IFS¢e e DT BIBLIOTECA E l
b — U CHA AT ;
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Um elétron bombeado do estado fundamental para o estado intermediario

decai rapidamente para o nivel metaeatavel. Em virtude disto, a populagdo do
nivel intermediario é desprezivel.

Considerando que as populagdes dos estados fundamental e excitado séo

respectivamente, n, N, ¢ n,N, , onde N, ¢ a populagdo total do sistema ¢

n,+n,=1, podemos determinar a populagdo do nivel ’E, mediante a equagio de

taxa

dn

—° =n0W—_'.‘£ =W(] —n) —.ﬂ (A.1)
dt T, T,

Na equagdo acima T, ¢ o tempo de relaxagdo longitudinal, W =ocl/imé a
taxa de bombeamento do estado fundamental para o nivel intermediario, ¢ ¢ a
se¢do de choque. Tendo em vista que também € possivel escrever W=IAT, I,),

a solucgdo para (A.1) é dada por:

nt) =25 (1-¢ 7 A2)

onde T,’=T, (1+l/],). Para &»T,’ temos:

n 7 (A.3)
¢ 1+lI
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APENDICE B

DERIVACAO DAS EQUACOES PARA A INTENSIDADE E FASE DO
CAMPO NO INTERIOR DA AMOSTRA NA TECNICA DA
VARREDURA Z

As quatro equag¢des de Maxwell no sistema CGS séo:

V.D=4np ,

4n , 108D (B.1)

Usando um procedimento analogo ao utilizado na se¢éo 2.8, pode-se

demonstrar que no sistema CGS a equagdo de onda € expressa por:

2\2
p2g_| Mo | O’E _4n &Pr (B.2)
c) ot 2 9¢?
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Aplicando as condig¢des de variagdo lenta, (2.41), pode-se demonstrar que

a redugdo da Eq.(B.2) & forma SVEA se traduz neste sistema por:

9 9| g, 27k 4 (B3)
& ¢ ot

onde k, =(27/A)n,.

Escrevendo a amplitude do campo como

&) =R expliAp3)] , (B.4)
¢ observando que
#=x?|E’E (B.5)

temos, substituindo (B.4-5) em B.3:

2k
i\/zﬂ'ﬂ 19-’1¢=,' * 2P |E|2ﬁ-ﬁ&ﬂ (B.6)
0z 0z 2

2
n,

Na Eq.(B.6) adicionamos fenomenoldgicamente um termo de atenuagdo
para levar em conta a absor¢do do meio. O pardmetro a esta vinculado as

absor¢des linear e ndo-linear do meio. Lembrando que k=2wA e
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xNesu)=n,n,(esu)/2x, da comparagio das partes real ¢ imaginaria da Eq.(B.6)
seguem as equagdes que governam o processo da varredura z no formalismo

convencional:

dl
£ =D,
dz M

(B.7)
dag
dz

=Ank .
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APENDICE C

TRANSFERENCIA DE ENERGIA ASSISTIDA POR UM FOTON NAO-
RESSONANTE

O processo de transferéncia de energia assistida por um foton néo-
ressonante (“Photo-A ssisted Off-Ressonance Energy Transfer”), predito por
Altarelli [C.1], produz um aumento no coeficiente de absor¢do do estado
excitado. Para o caso do Cr’*, o processo de transferéncia de energia pode ser
representado pela Fig.C.1. Inicialmente, dois atomos vizinhos, A e B, séo
levados ao nivel metaestavel 2E (ver Fig. B.1) através do decaimento da banda
*T, (ou *T,). Na presenga de um foton, a transferéncia de energia ocorre tal que
o ion A termina no estado fundamental *A, enquanto o ion B vai para a banda
de transferéncia de carga (TC).

De acordo com a Ref.C.2, o coeficiente de absorgdo de estado excitado

pode ser expresso na forma:

@gr=CerN2 0" of [I +4(v,- v)z/yér} -
(C1)
=N/F(v) ,

onde N, =N =N, é a concentragdo de Cr’" no estado excitado, F{v) indica a
fungéo forma de linha da banda de TC, v ¢ a frequéncia do féton incidente,
V,=V.r -2V, , com V., representando a frequéncia central da banda de TC, v,

esta relacionada a energia do estado metaestavele e y., € a largura de linha.



165

TC ® ;
AP, ? .h_\_'_..'
2p —o— —o—
hv
AN
4A2 o
A B A B
(a) ®

Figura C.1 Processo PAORET entre dois ions de Cr**; (a) os dois ions estdo no
estado excitado, com a absorgdo de um féton um deles termina na
banda de TC (b) e o outro no estado fundamental.

De acordo com o exposto, o coeficiente de absorgéo de estado excitado a,

tem uma contribuigéo adicional devido o processo PAORET, conforme:

&,=N,[o,+N F(v)] =N,oZ , (C2)
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onde o,(v) denota a segdo de choque do estado excitado dependente da
frequéncia. E também mostrado na Ref.C.2 que a parte imaginéria do indice néo-

linear satisfaz a seguinte relagéo:

o
n: =N0/108 I o, (C3)
4rl o)

onde N, é a concentragdo de Cr’* na rede, o,(v) € a segdo de choque do estado
fundamental e I =/ v'c(v)T, ¢ a intensidade de saturagdo com 7', indicando o
tempo de vida do estado excitado.

De acordo com o que foi discutido no Apéndice A (ver Eq.A.3), para um

sistema de trés niveis, a populagéo do estado metaestavel vale (ver Eq.A.3):

yi
N, =N, L (C4)
1+l/1
Substituindo (C.4) ¢ a definigdo de o;w em (C.3), encontramos:
1744
” I =ns 0 1_ G ’ (CS)
n3 (1) =n; )( ﬂmﬂs]

R AR
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onde segundo a Ref.C.2, (0)=n,"(0)/n,’ ¢ B € um pardmetro que depende da
concentragdo de fons de Cr’* , N, da fun¢éio forma de linha da banda de TC,
F(v), e das segBes de choque dos estados fundamental, o, e excitado, o,.

Inferimos de (C.5) que o processo PAORET modifica a parte imaginaria

do indice ndo-linear por uma quantidade que é dependente da intensidade e

satura de acordo com /..

REFERENCIAS

1. M. Altarelli and D. L. Dexter, Opt. Commun., 2, 36 (1970).
2. M. J. V. Bell and S. C. Zilio, Phys. Rev.B, 47, 6116 (1993).





