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Desenvolvimento de um laser pulsado com emisséo em 1053
nm para utilizacdo na técnica de “Cavity Ring-Down
Spectroscopy”

Fabio Cavalcanti

Resumo

Neste trabalho, foi desenvolvido um laser pulsado utilizando um chaveador-Q
passivo em uma cavidade com a tecnologia de controle de modo por duplo-passo.
Utilizando um cristal de Nd:LiYF4, com 0,8 mol% de dopagem, foi possivel gerar um
pulso com dura¢do de 5,5 ns (FWHM), com 1,2 mJ de energia e poténcia pico de 220
KW para utilizacdo na técnica “Cavity Ring-Down Spectroscopy” (CRDS).

A técnica (CRDS), que pode ser traduzida por espectroscopia de cavidade
ressonante, é utilizada para medida de espectros de absorcdo de gases, liquidos e
solidos. Com a técnica CRDS é possivel medir perdas com altissimo grau de preciséo,
ressaltando sua sensibilidade que é confirmada pela utilizacdo de espelhos com alta
refletividade. Foram avaliadas, com essa técnica, as perdas por reflexdo e espalhamento
de materiais transparentes. Apos a calibracdo da cavidade ressonante, foi possivel medir
as perdas nas amostras com resolucdo de até 0,045%, sendo o valor maximo alcancado
de 1,73%. Essa calibracdo foi possivel, pois obteve se um tempo de decaimento de
aproximadamente 20 us com a cavidade desobstruida. Também foi conseguido um
método de determinacgéo do indice de refracdo dos materiais transparentes com precisao

de cinco casas decimais.



Development of a pulsed laser with emission at 1053 nm for
Cavity Ring-Down Spectroscopy

Fabio Cavalcanti

ABSTRACT

In this work, a pulsed and Q-switched laser resonator was developed using the
double-beam mode-controlling technique. A Nd:LiYF, crystal with 0,8mol% of doping
concentration was used to generate a giant pulse with duration of 5,5 ns (FWHM), 1,2
mJ of energy and 220 kW peak power for the Cavity Ring-Down Spectroscopy (CRDS)
technique.

The CRDS technique is used to measure absorption spectra for gases, liquids and
solids. With the CRDS technique it is possible to measure losses with high degree of
accuracy, underscoring the sensitivity that is confirmed by the use of mirrors with high
reflectivity. With this technique, the losses by reflection and scattering of transparent
materials were evaluated. By calibrating the resonant cavity, it was possible to measure
the losses in the samples with resolution of 0,045%, the maximum being reached by
1,73%. The calibration was possible because there was obtained to measure a decay
time of approximately 20 ps with the empty cavity. Besides was obtained a method for

determining the refractive index of transparent materials with accuracy of five decimals.
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Capitulo

Introducao

Muitas séo as pesquisas envolvendo o desenvolvimento de lasers para aplicacéo

na area militar [1], no meio ambiente [2], na area de salde [3] e em espectroscopia [4],
com emissdo no comprimento de onda de 1053 nm. Nesse desenvolvimento, séo
utilizados lasers de estado sélido bombeados por diodo, que em comparagdo com 0s
lasers bombeados por lampadas de gas, tém grande eficiéncia Optica, alta durabilidade,
além de terem construcdo compacta e com alta confiabilidade [5,6]. Além disso, o
bombeamento por diodo faz com que as perdas por calor sejam bem menores, pois 0s
diodos trabalham com uma estreita faixa de comprimento de onda, fazendo com que,
em caso de coincidéncia com os picos do espectro de absorcdo, o ganho no meio ativo
seja maximo [7].

O laser com emissédo no comprimento de onda de 1053 nm tem como principal
meio ativo o cristal de Nd:YLiF,; no qual possibilita uma étima qualidade do feixe de
saida, além de uma baixa lente térmica. Neste cristal sdo utilizados dois tipos de
bombeamento: o longitudinal e o transversal. Mesmo tendo maior eficiéncia de
transferéncia de energia para o meio ativo, o bombeamento longitudinal tem a
desvantagem de utilizar éptica complexa para melhorar a qualidade do feixe de saida.
Para contornar o baixo limiar de fratura desse cristal, utiliza-se o bombeamento
transversal, que utiliza elementos Opticos simples, porém, neste bombeamento a
qualidade do feixe € baixa. Uma forma de contornar a baixa qualidade do feixe de saida
no bombeamento transversal e aumentar a eficiéncia € a utilizacdo da configuracdo onde
o cristal é posicionado em angulo de Brewster para a reflexdo interna total na face de
bombeamento. Essa configuracdo e feita com duas reflexbes internas do cristal

otimizando o acoplamento com o modo fundamental.
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Outra caracteristica do cristal Nd:YLiF, é seu grande tempo de fluorescéncia
(comparado com outras matrizes como Nd:YAG) propicio para a utilizagdo no
chaveamento-Q. Nesse chaveamento-Q ¢é utilizado um cristal absorvedor saturavel, por
exemplo neste trabalho foi utilizado o Cr**:YAG, para a geracdo de pulsos de alta
poténcia pico. Esses pulsos com alta energia e curta duragdo sdo utilizados na ablagéo
de metais, na medicina (remog&o de pigmentos na pele) e na técnica de espectroscopia.

Uma das técnicas mais estudadas atualmente de espectroscopia é chamada de
“Cavity ring-down spectroscopy”, que pode ser traduzida livremente por espectroscopia
por cavidade ressonante. Essa técnica tem um alto grau de sensibilidade, pois utiliza na
cavidade espelhos com altissima refletividade, muitas vezes maiores que 99,99%. Além
disso, a configuracdo da cavidade, ou seja, a distancia entre os espelhos pode passar de
1 metro de comprimento. Neste tipo de cavidade, os fétons podem viajar varias vezes
dentro da cavidade, onde sdo detectados por um sensor posicionado através dos
espelhos. O sensor de resposta rapida faz a leitura de uma pequena fracdo de luz
transmitida pelo espelho em funcdo do tempo e o resultado disso é uma curva de
decaimento exponencial da intensidade com uma constante do tempo z. Utilizando o
tempo de decaimento (exponencial) é possivel determinar a razdo de absor¢do da
amostra, em vez de medir a intensidade total, como em outras técnicas de
espectroscopia, que utiliza a atenuacdo da luz sofrida através de uma amostra [30].

Neste trabalho, através de uma calibracdo feita para conseguir um maior tempo
possivel de decaimento com a cavidade vazia 7o, no qual indica que as perdas sdo
determinadas apenas pelo grau de refletividade dos espelhos e pela extingdo da luz
(neste trabalho a cavidade ndo estava isolada hermeticamente do ar do laboratorio) foi
possivel mensurar o tempo de decaimento de amostras de materiais transparentes e
medir com precisdo as perdas por refletividade em até 0,045%. Essa precisdo se deve a
dois fatores: a) ao comprimento efetivo de absorcdo, que depende da reflexdo dos
espelhos, que pode chegar a varios quilémetros de distancia, enquanto que a amostra
esta confinada em um pequeno volume dentro da cavidade, além da precisdo da medida
de comprimento da cavidade; b) as medic¢Ges sdo imunes as flutuacdes da luz, pois é

medido o decaimento temporal do sinal ao inves da magnitude da luz.
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Capitulo

Teoria do LASER
2 — Fundamentos do LASER

Segundo a teoria quantica da matéria, existem apenas certos estados discretos de
energia permitidos para o &tomo, implicando que uma transicdo esta relacionada com a
emissdo ou absorcdo de energia para esses estados e essa energia quantizada é chamada
de féton. Assim, existem estados discretos de energia, ou seja, sO havera transicao
eletrbnica se a energia for exatamente aquela no qual o elétron precisa para transitar
entre 0s niveis energéticos [8].

Para descrever o fendmeno de emisséo espontanea de um sistema atbmico e com
suas respectivas energias E; e E,, pode-se utilizar um sistema de dois niveis de energia,
1 e 2 (figura 1). Assumindo que o atomo esteja inicialmente no nivel E,, desde que E, >
E; o atomo tende a decair para o nivel E;, conforme a conservacdo da energia. A

frequéncia v,; da onda irradiada € dada pela relagéo:

V21 = A (1)

onde h é a constante de Planck. Utilizando agora a lei de Planck, que descreve no
equilibrio térmico a distribuicdo da densidade de radiagdo em funcdo do comprimento

de onda e temperatura T (Kelvin), emitida por um corpo negro* é escrita como [9]:

8mv? h
p(v) = - 0
ekT—1

' O corpo negro é um corpo hipotético, um conceito fisico, no qual ele absorve toda radiacio
eletromagnética incidente e ndo reflete nenhuma luz. Além disso, sua emissdo é perfeitamente térmica
que é descrita pela lei de Planck.
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onde c € a velocidade da luz no vacuo, k é a constante de Boltzmann e p(v) que é a
densidade de energia.

Com o conceito de probabilidade, para os casos de emissao e absor¢do, seja N; 0
numero de atomos ou moléculas do sistema por unidade de volume, que no tempo t é
ocupado com um nivel de energia da populacdo do nivel 1 — N; e chamando N, de
populacdo do nivel 2. O nivel N; € o nimero de atomos por unidade de volume cujo
elétron estd no nivel 1 de energia (considerando um sistema de 2 niveis). Para a emissdo

espontanea (e.e.) emitida de N, em funcdo do tempo pode-se escrever:

(%>e.e. = AN, = __. (3)

onde A, € o coeficiente de Einstein, no qual representa a probabilidade por unidade de
tempo para que ocorra a emissdo espontanea. Sendo z... = 1/A;; 0 tempo de vida da
emissdo espontanea do nivel 2 —1.

A absorcdo, para o nivel 2 € dada pela seguinte taxa:

(%)a = —B1,N;p(v) 4)

onde Bi; € o coeficiente de Einstein para absor¢éo induzida.

Para os casos dos processos estimulados (emissdo e absorcdo), a emissdo estimulada

(e.s.) reduz a populacédo do nivel 2:

dN
(_dtz) = —N,W,; = —N;B,1p(v) (5)
e.s.

onde dNy/dt é a taxa no qual ocorre a transigdo 2 —/ resultado da emisséo estimulada e

W>1 é a taxa de emissao estimulada.

E g

" ]ll’:EZ < Ej 1 4

ho
ho ho PN ey ho
%% =" AV Ny i AV VN
VNV
Ej A\ 4 A\ 4 gj
(a) (b) (c)

Figura 1 — Esquema com os trés processos: (a) emissdo espontanea, (b) emissdo estimulada e (c) absorcéo.

Na condicdo de equilibrio térmico, o nimero de elétrons na emisséo espontanea

e estimulada sdo iguais a absorcdo, isso porque o numero de elétrons é igual quando
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chega no nivel 2 [10]. Ou seja, a soma da emissao estimulada (5) com a absorcéo (4)

tem a resultante nula:

B1aNip(v) — Ay Nap(v) — NoWoy =0 (6)

Considerando agora a estatistica de Boltzmann (k), a qual descreve a seguinte relacéo:

Nz _ (FF)
Ny

(7)

Utilizando a equacdo (7) chega-se a equacgdo (8) aplicando as seguintes regras de
degenerescéncias® N;=g; e N, = g,

N1 g

(8)

onde g1 e g» sdo a degenerescéncias dos estados de menor e maior energia

respectivamente.
Com a equacdo (2) e (7) chega-se a:

smvih

Ay = 3217 e By = &312 9)
82

que sdo as relacBes dos coeficientes de Einstein. Em um sistema simples nao-
degenerado, onde g; = g, tem-se que B,1 = Bip. Assim, o0s coeficientes de Einstein para
emissdo estimulada e absorcdo sdo iguais. Quando a degenerescéncia é desigual nos
dois niveis, ou seja, quando o valor total da energia é diferente, a probabilidade para

emissdo ndo é igual para absorcao.

Para que ocorra a acao laser € necesséria a existéncia de diferenca entre 0s niveis
superior e inferior, ou seja, o nivel da populacdo superior tem que ser maior que a
populacéo inferior. Com isso ocorrera a inversao de populagéo viabilizando a agéo laser.

Desta forma, é possivel escrever a inversao de populagdo como [11]:

Dentre esses sistemas, 0 mais eficiente é o sistema de 4 niveis que pode ser visto
(figura 2) [12]:

? Degenerescéncia é quando dois ou mais estados fisicos tem o mesmo valor total de energia.

16



Wz

1

I

I

I

I

I

I

o e E,
I

: Transicao Laser
I

¥

D P ——

e = o o - - =

I = - - ——

Figura 2 — Diagrama dos niveis de energia em um sistema de quatro niveis.

Com a ajuda de um campo eletromagnético externo, os atomos do nivel
fundamental E, sdo excitados com uma energia Eq3 = E3— Eq para o nivel E3. Os atomos
do nivel E3 tém o decaimento ndo Radioativo para o nivel E,. Depois, a transicdo laser
ocorre por decaimento estimulado E, para E; pela emissdo radiativa. Ap6s a transicao
laser, os atomos decaem de emissdo ndo radiativa para o nivel fundamental Eo. As
transices 3, € 710 tém por decaimento rapido em comparagdo com o decaimento z,; que
tem a caracteristica de ser fluorescente.

Quando ocorrem as transi¢des do tipo ndo-Radioativas, ocorre também a
emissdo de fonons na rede cristalina que tem a caracteristica de fazer a matriz
hospedeira aquecer, ou seja, fénons podem interagir com outras transi¢cdes atbmicas na
rede cristalina, obtendo respostas dessas interacbes atobmicas. Os decaimentos néo-
radioativos tém probabilidade menor de acontecer em niveis onde existe uma grande
diferenca de energia, com isso podem ocorrer decaimentos radioativos ou processos
ndo-radioativos. Utilizando a regra de selegdo, que afetam as possiveis mudancas dos
niveis de energia do atomo, pode ocorrer que o nivel de energia apresente transicdes
proibidas. Nesta transicdo proibida o decaimento ndo-radioativo pode ter seu tempo de
vida aumentado. Este nivel é chamado de metaestavel e é fundamental para que haja a
acdo laser, sem o qual ndo € possivel a inversao de populagdo [12].

Mesmo com o nivel metaestével a inversdo de populagdo s6 ocorre com algumas
condicBes: primeiro — o tempo de decaimento 75, > T3, p0is 0S elétrons no Ez nédo
podem ir direto para o0 estado fundamental, segundo — como ocorre somente o0

decaimento para E, podemos fazer E3 = 0, pois tempo de vida neste nivel € muito

17



pequeno, assim sendo, pode-se escrever a equacdo de taxa do estado superior do sistema
de quatro niveis como:

T2 = WpNo — [Ny — (BN, ope — (22 +22) (12)

T21 T20

onde o termo W,Np é a taxa de bombeamento do nivel fundamental para Es, o é a sec¢éo
de choque da emissdo estimulada, ¢ é a densidade de fétons, c é a velocidade da luz e
os Ultimos termos as emisses do nivel superior para os niveis inferior e fundamental.

Sendo a taxa do estado inferior do sistema de quatro niveis como:

e e (o + (-2 g

dt T21 T10

2.1 — Ressonadores opticos

Para que ocorra a acao laser, além de fornecer radiacdo eletromagnética, também
¢ necessario que os fotons fiquem “aprisionados” em uma cavidade ressonante. A
cavidade ressonante, além de possibilitar o crescimento da intensidade da radiacdo
eletromagnética, também seleciona certas frequéncias para as quais a a¢do laser ocorre.
Essas frequéncias podem ser associadas a diferentes modos na cavidade ressonante. Os
modos, que podem estar juntos na cavidade, sdo: longitudinais, que diferem uns dos
outros apenas pela frequéncia de oscilacdo, determinando o comprimento de onda do
laser; e transversais que diferem pela frequéncia de oscilacdo e na distribuicdo
espacial do campo, determinando a distribuicdo de energia do laser. Cada modo
transversal é constituido de um ou mais modos longitudinais [13].

O modo transversal TEMy,, ¢é definido pelas coordenadas cartesianas e 0s
indices m e n representam 0s nos de intensidade na vertical e horizontal, dos polinbmios
de Hermite. O modo longitudinal TEMy, é definido com as coordenadas cilindricas e os
indices p e | representam os nos radial e angular dos polindmios de Laguerre (figura 3).
Nas coordenadas cartesianas, pode-se definir a distribuicdo de intensidade do modo

TEMm, como [11]:
1 2
(2)zy
w(z

1 22 \ 1% —y?
T N

sendo Hy, polindmio de Hermite de ordem m e w(z) é o raio do feixe.
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Figura 3 — Configuragdo dos modos transversais: (a) cilindricos e (b) retangulares [11].

Outra caracteristica importante do feixe laser € a sua distribui¢do gaussiana. E
quando sua distribuicdo espacial de intensidade se d& conforme a distribuicdo gaussiana,
e o feixe é chamado de feixe gaussiano, correspondendo ao modo de menor ordem ou
modo fundamental TEMgo. Neste feixe tém-se varias qualidades como: divergéncia
angular minima, alta coeréncia espacial e o diametro no foco € o minimo possivel. A

intensidade desse feixe pode ser calculada através da seguinte equacao:

I(z,1) = Ioe(w_(—ff) (14)

Com a equagdo (14) pode-se verificar que a intensidade | reduz-se a 1/e? do seu
maximo a uma distancia radial de um campo de tamanho de um ponto. A energia total
desse feixe gaussiano tem ~ 86,5% quando r = w. A amplitude do feixe TEMq, pode

ser calculada como:

—r

E(r) = Eygel&) (15)

O diametro minimo 2w, ocorre durante a propagacdo do feixe gaussiano, na direcao z
(figura 4), quando se expande novamente na forma de uma hipérbole e pode ser

calculado como:

1

w(z) = w, [1 + (i)z]z (16)

onde zz = Twg/A € o intervalo de Rayleigh e 4 é o comprimento de onda da emissdo

laser.
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O intervalo de Rayleigh é distancia z em que o raio w(z) do feixe aumenta no
fator de (2)"2. Para a caracterizacdo do feixe gaussiano, também chamado de parametro

confocal, pode-se calcular a distancia do intervalo Rayleigh com o parametro b:
b =2z, 7)

Quando z > zy ocorre a divergéncia do feixe e o angulo total dessa divergéncia para o

modo fundamental pode ser calculado como:

2w(z) _ i

6 =lim
Z—00 T

(18)

Wq

Figura 4 — Perfil de um feixe gaussiano préximo de z = 0 na vizinhanga da regido b = 2z [10].

Nas distancias muito grandes da cintura do feixe, a frente de onda torna-se
esférica. Sendo R(z) o raio da curvatura, pode-se calcular a frente de onda esférica que

passa no eixo no ponto z:
2
R(z) = z [1 + (%) ] (19)

Outra qualidade fundamental que ocorre com os modos dentro da cavidade sdo
chamados de modos de ordem superior, sdo 0s que determinam a menor divergéncia
do feixe e o menor didmetro do feixe. Ou seja, quanto menor o diametro e menor
divergéncia maior serd& 0 modo. Assim, 0 raio w’(z) de um feixe no modo superior

aumenta no fator de M em rela¢do ao modo fundamental e pode ser escrito como:
w'(z) = Mw(2) (20)
De certa maneira, a divergéncia do feixe também muda conforme o fator M:

0’ =M0 (21)
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Multiplicando (20) por (21) temos:
0'w, (2) = M20w,(2) = MZ% (22)

Ao se propagar na direcdo z o feixe de modo superior tem a seguinte equagéo:

1

272
’ _ ’ 2 Z
w'(z) = wy [1 + (M ZR) ] (23)

Pode-se dizer que se existe um feixe com qualidade M2 =1, ele tem a qualidade
maxima. Como na fisica experimental ocorrem muitas variaveis, o fator M2 vai

determinar o quanto o feixe diverge sendo seu valor sempre maior que 1.

2.2 — Estabilidade dos Ressonadores

Para a montagem de uma cavidade linear simples ou ressonador Optico, é
necessario basicamente de dois espelhos esféricos ou planos que estejam um de frente
para o outro [14]. Pode-se verificar na figura (7) que o feixe gaussiano, tem uma frente
de onda com curvatura de R; e uma distancia L, da cintura do feixe. Se for colocado um
espelho em L4, onde o raio da curvatura € igual, 0 modo de propagacdo nao é alterado.
Da mesma forma colocando-se outro espelho na posicdo L, com o respectivo raio
coincidindo com a distancia, 0 modo TEMgy ndo se altera. Sendo assim, pode-se utilizar
a equacdo (19) para obter um ressonador.

Uma vez que os parametros de modo: w, Wi, Wo, L3 e L, estéo relacionados com
0s parametros do ressonador: L, R; e R, (figura 5), pode-se calcular os diametros do
feixe através dos espelhos com a seguinte as equacgdes (lembrando que por convencao,

as curvaturas céncavas sdo positivas) [15]:

2 2
AR{\?’R,-L L AR;\?Ri-L L
wi ( 1) - ;owy = <—2) —— (24)

w ) Ry—LRy+Ri—L 7w ) Ry—LRy+Ri-L

O diametro da cintura do feixe 2wy, que é formado dentro ou fora do ressonador é dado

pela seguinte equacao:

2
4 _ (2 L(R1—L)(R;—L)(R;+R,—L)
Wo = (TL') (Ry+R;—2L)2 (25)

As medidas L; e L entre os espelhos e a cintura, com medida positiva sdo dadas por:
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_ L(RZ_L) . L — L(Rl_L) (26)

17 Ry+Ry—2L 2 7 Ry+Ry-2L

Nos casos mais gerais, para configuracdo do ressonador, utilizam-se as equacdes (24 —
26).

= t -
=t L4 7 i -+ [, —-
o f\&_/J i
wy w
W 2
4 TD f
Cintura
Contorno do feixe
R4 Ra
Espelho Espelho
M, M2

Figura 5 — Parametros para um ressonador com espelhos de curvatura diferente [9].

Para algumas combinacdes de Ry, Ry e L, tem-se uma area de estabilidade, no qual uma
cavidade pode suportar os modos de ressonancia quando ela sofre perdas por difracéo,
em um ressonador que deve obedecer a seguinte relagéo:

o<(1—i)(1—i)<1 27)

Ry Ry

O critério de estabilidade (figura 6) € uma representacdo Util para visualizar se a

geometria do ressonador é estavel ou ndo.

simétrico ]
‘ plano-paralelo
‘./'
1.7 \
confocal e
§estével ! ? ® 1-2/R,
‘- =i
concéntrico

Figura 6 — Diagrama de estabilidade e localizacdo de diferentes ressonadores [9].
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A principio, todas as configura¢des sdo instaveis, a menos que 0s pontos estejam
localizados na &rea hachurada delimitada por um ramo da hipérbole:
0102=1 ou O0<qgigo<1

Pode-se escrever os parametros g; e g Como:

gi=1-— ; g=1-—— (28)

Ry Rz

Sendo que na origem (0,0) tem-se o ponto confocal. Quando existe uma cavidade com
espelhos de raio de curvatura iguais, existe uma simetria e por isso tem-se uma linha em

45° em relacdo aos eixos.
2.3 — Mode Matching — Casamento de modos espaciais

Em um experimento com um feixe gaussiano € muito comum a sua modificacdo
ao utilizar uma lente. Por isso, a propagacdo desse feixe ndo segue as leis de Optica
geométrica, mas segue as leis da dptica ondulatoria. O fenbmeno da difracdo é muito
importante para o estudo da Odptica ondulatéria. Assim sendo, € importante para
caracterizagdo do feixe gaussiano determinar como w(z) e R(z) variam conforme o feixe
se propaga [14].

Utilizando uma lente fina ideal, com uma distancia focal f, a lente transforma
uma onda esférica de entrada com um raio R; saindo do outro lado com um raio R;

(figura 7), assim tem-se:
(29)

Frentes de fase

PR

£

Figura 7 — Transformacé&o da frente de onda pela lente fina.
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O raio de curvatura é positivo se a frente de onda é convexa quando vista de z = oo.
Sendo o mesmo didmetro do feixe antes e depois da lente fina, 0 parametro-q,

que é um pardmetro do feixe complexo que descreve a variagdo gaussiana na

intensidade do feixe com a distancia r do eixo Optico dos feixes, agora pode ser escrito

como:
(30)

Se q; e g2 sdo medidas das distancias d; e d (figura 8), a relagdo entre eles é dada por:

_ (1-dy/f)g +(d1+dy—dqd2/f)
2T —(d1/f)+1-d1/f) (31)

Sendo os parametros das cinturas puramente imaginarios, escrevemaos gz € gz Como:

CI1=¥ ; QZ=# (32)

Quando um feixe gaussiano precisa ser inserido em uma cavidade € necessario

que seu modo “case” com outro modo dentro do dispositivo ressonador. Ou seja,
quando o feixe gaussiano passa através de uma lente ndo é mais 0 mesmo feixe, este
tem outras propriedades. O método Mode Matching, que pode ser traduzido como
“casamento de modos espaciais”, utiliza a lei das matrizes ABCD (ver apéndice A) para

encontrar as relacdes entre as posi¢oes e tamanhos das cinturas apds o sistema dptico.

d,; ‘ d,

L w,

q1 b 3 q2

Figura 8 — Distancia e parametros da transformacao do feixe pela lente fina.

A lei das matrizes ABCD, que também pode ser a generalizada de (31), pode ser escrita

como:
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T Cq+D

q> (33)

E a partir da analogia entre as leis para um feixe e para uma onda esférica na optica
geométrica, o raio da onda esférica R obedece a mesma lei do parametro-q.

A posicéo da cintura de dois feixes pode ser calculada combinando a distancia
focal f, que pode ser maior que o comprimento fo, definidos pela distancia entre as duas
lentes. Se utilizarmos q; e g, da equacéo (32) e colocando-se na equacéo (31), igualando

as partes imaginarias, tem-se:

hof v (34)

Igualando as partes reais chega-se a:

(dl—f)(dz—f)zfz_foz (35)
onde
fo = Twiw, /A (36)

Pode-se notar que a caracteristica do comprimento de f, € definida pelo didametro
da cintura dos feixes combinados. Exceto para 0 termo f,?, que tende a zero quando
diminui o comprimento de onda, é igual na formula para imagem na ética geométrica.
Qualquer lente escolhida com comprimento f > f, pode usada para realizar o casamento
de modos ou a transformacao correspondente. Uma vez escolhido f, as distancias d; e d

podem ser ajustadas para satisfazer as equacdes de transformacéo:
dy=f£2(f2 = fON? 5 dy=fE2(f2— Y2 (37)
2 1

Muito frequentemente, é adicionado os pardmetros confocais b; e b, dentro das
equac0es de transformacéo. Estes parametros séo definidos pelos diametros de cintura a

serem combinados:

2

by =2t p, =24 (38)

Utilizando esses parametros, pode-se obter para 0 comprimento caracteristico de fo:
f02 = 1/4b1b2 (39)

Assim pode-se escrever (37) como:
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d = f b (/- 112 5 dy=f b [(FH/fH - 11Y2 (40)
Verificando-se que em (40) o comprimento de onda ndo esté explicito. Também pode-se
utilizar equacdes (34) e (35) para resolver em fungéo de b, como:

by
bz T

NGORG]

no qual indica que o parametro b, do feixe emergindo da lente muda de acordo com a

(41)

distancia d;. Colocando a equacéo (41) na equacéo (34) temos:

d 1-4

42 _ 4 _ f

7= [( 2 >] )
gue mostra a mudanca de d, com d;.

2.4 — Teoria Q-Switching

A teoria Q-Switching, que pode ser traduzida como chaveamento-Q, é utilizada
para o estudo da geracdo de pulsos de alta poténcia pico. No chaveamento-Q, tem-se 0
fator de qualidade Q da cavidade e este fator é reduzido para que temporariamente cause
um atraso na acdo laser [16]. Com esse atraso, a inversdao de populacdo aumenta e
consequentemente o limiar de inversdo também aumenta, sendo maior que no estado
estacionario. Quando a cavidade retorna a condicdo normal de transmissdo, muito
rapidamente, ocorre a emissdo de um pulso muito curto e com alta intensidade [18]. Os
tipos de chaveadores sdo: chaveadores mecénicos (rotacdo de prismas), chaveadores
eletro-Opticos e chaveadores acustico-0pticos, além dos chaveadores passivos que serdo
abordados mais adiante. Essa sequéncia de geracdo do pulso laser pode ser brevemente

resumida abaixo (figura 9).
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Bombeio

M xR

[3

Perdas no ressonador

mn [

Inversio

fluxo de fotons

qf'min

T

Figura 9 - Esquema demonstrando a saida de um pulso chaveado[9].

O fator de qualidade Q € definido como a razdo da energia armazenada na
cavidade pela perda de energia por ciclo. A energia armazenada esta relacionada como o
tempo de decaimento da cavidade que é calculado a partir das perdas internas por
reflexdo (T;) dos espelhos e também pela difracdo. Sendo a intensidade da onda I
inicial, sua intensidade final I(tj) dependerd do tempo no instante t, =2l/c, também
chamado de tempo de voo do meio ativo de comprimento | e com as refletividades dos
espelhos Ry e R, chega-se através da equacao (43):

e(72mL/eTe) = [R R,y (1 = T)*I™ (43)

onde L é o comprimento do ressonador, m € o numero de idas e voltas e c é a velocidade

da luz; verifica-se que, o tempo de decaimento z., é independente o0 numero de voos m:

B 2L oty
cIn[RyRy(1-T)?] [in(%)+L]

T, =

(44)

E para a perda por fragéo &, relaciona-se o tempo de decaimento da cavidade z. com o

tempo de decaimento do meio ativo z;:
&= 1,/7¢ (45)

Com o tempo de decaimento, pode-se escrever o fator de qualidade Q:
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Q = 2nvt, (46)

onde v é a frequéncia de ressonéncia da cavidade.
Como mencionado anteriormente, o chaveamento-Q produz um pulso de laser
muito curto e com intensidade elevada. Desta forma, pode-se desconsiderar
bombeamento dptico e a emissdo espontanea nas equacdes de taxa. Com isso a taxa de

mudanca de densidade de fotons pode ser escrita como [10]:

@ — 2long _ 2 (47)
dt tr te
€
dn
— = —yn¢oc (48)

dt

onde y é o fator de reducdo de inversdo e o € secdo de choque da emissdo estimulada.

A energia de saida do pulso derivada por [18] é escrita como:

E =" (%) In (”—) (49)

20y ng

onde /&v é energia do foton emitido e A € a area transversal efetiva do feixe laser. E a

energia maxima de saida pode ser:

Epoy = ’;”TAYL (z—=1—1In2z) (50)

Tendo as densidades de inversao final ns e inicial n; , estio relacionadas como:
n—ny =n, In (2 (51)
L f — 't ny

onde n; € densidade de inversdo de populacdo no limiar. Entdo pode-se escrever n;

atraves da seguinte equacao:

_ L |z—1

= 20l llnz (52)

sendo z pardmetro adimensional, definido como a relacéo entre o ganho de sinal fraco
insaturado com a dissipacao (ndo util) da perda éptica[19]:

_20oml _ InGE
z=—"=—= (53)

onde n; é a densidade inicial da inverséo de populacdo e &€ a perda pelo tempo de voo.
A largura do pulso chaveado também pode ser escrita com uma funcdo dos niveis de

inversdo:

ni—ng

t,=t (54)

T g
ni—n¢| 1+In—
ne
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sendo assim, a largura do pulso a meia altura, FWHM (full width at half maximum) é

escrita como:

LY !
Pz e (EE)

zZ—

(55)

Outro modo para a obtencdo de laser pulsado, além da técnica j& mencionada
anteriormente, € a utilizacdo da técnica com chaveamento-Q passivo. Utilizando um
absorvedor saturdvel, o chaveamento passivo oferece também baixo custo,
confiabilidade e simplicidade na fabricagdo e operagdo, uma vez que ndo utiliza
complexos dispositivos. Colocando o absorvedor saturdvel, com elevada absorcdo para
o comprimento de onda de emissdo da acdo laser, dentro da cavidade, este impede a
oscilacdo do laser até que a inversdo de populacdo atinja um valor superior as perdas
Opticas dentro da cavidade [21].

Generalizando as equagOes de taxa do chaveamento-Q para o chaveamento

passivo tem-se a seguinte forma:

% = [2lcm — 204n4lg — (ln (%) + L)]g (56)
sendo
2—’; = —yn¢oc (57)
e
s - yongposc (58)

sendo n densidade de inversdo instantanea da populacédo, ns densidade instantanea de
populagéo no estado de absorcdo (ES), os se¢édo de choque para ES e | comprimento do
meio ativo, as demais variaveis sdo as mesmas como no chaveamento-Q. Dividindo

(57) por (58) fornece a relacdo entre ns e n de todos o0s pontos no tempo, que é:

a
Ng = Ng; [nil] (59)
onde ng; € a densidade inicial no ES. Sendo « definido como:

q@="1% (60)

onde D, = hv/y.0, sdo densidades de energia de saturacdo para amplificacdo e

absorcdo respectivamente, e y e ys dependem na velocidade, relativa ao tempo de
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decaimento do ressonador, do mecanismo de relaxamento na absor¢do e amplificagéo
do meio, respectivamente.
Dividindo (56) por (57) e substituindo em (59) resulta em:

dop 1 o5l n\% ln( )+L
E - _)7[1 B ol Msi (n_l) B ( 2lon >l (61)

Integrando produz:
o= n (@) -t (- () @

Assim como no chaveamento-Q a energia é obtida pelo mesmo caminho que em (47).

Agora a densidade de inversdo final n; € obtida definindo (62) igual a zero que fornece:

men = (B (@) - (1-(@)) =0 @

onde o ultimo termo descreve os efeitos do absorvedor saturavel.
A densidade de féton maxima ocorre quando d¢/dt = 0, assim da equacdo (61)

chega-se a expressdo para a densidade de inversdo, no ponto com a maior energia:

o [k ] )
A poténcia maxima é dada por:
P = 200 (2) [ =+ (M () -5, (1- ()| 09
e a largura do pulso FWHM ¢é dada por:

L sy s 1-(”_f>"‘
n; lysn; n;

L m()+L1nGg)zsynﬂu7< )ﬂ
n; 2lon; n;) lysmil ng

t, =t (66)

Atualmente, o material mais comum para utilizacdo de chaveamento-Q passivo é
0 Cr**:YAG. Os fons Cr** fornecem secdo transversal de absorcéo alta do comprimento
de onda laser e o cristal YAG fornece todas as propriedades que um cristal de longa

durabilidade deve possuir como: mecanica, térmica e quimica. Conforme (figura 10),
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onde é possivel verificar um sistema simples de niveis, tem-se uma configuracdo de um
material de absorcdo saturavel. Neste esquema, a absor¢do do comprimento de onda de
interesse ocorre na transicdo 1—3, onde se assume que a transicdo 3—2 é répida. No
chaveamento-Q passivo, 0 material deve possuir uma secdo transversal de absor¢ao no
estado de repouso grande e o tempo de vida superior deve ser simultaneo, ou seja, longo
o suficiente para habilitar a deplecdo consideravel do estado de repouso na radiacdo
laser [10].

o
e rapido
A répidh @

o lento

Figura 10 — Niveis de energia de um absorvedor saturavel com absorcio do estado excitavel (64 € o¢; SAO 0S
estados de repouso e absor¢ao excitado respectivamente e T 0 tempo de vida da excitagéo [10].

Ao inserir um absorvedor na cavidade laser, ele sera opaco a radiacdo laser até
que o fluxo de fétons seja suficientemente grande para que a populacdo do nivel de
repouso seja retirada. Quando o estado superior estad ocupado (populado) o absorvedor
tornar-se transparente a radiacdo laser e utilizando as solucGes das equacOes de taxa,

onde o coeficiente de absorcédo é dependente da intensidade, pode-se escrever:

a(E) = = (67)

onde ay € o coeficiente de absor¢do do sinal pequeno e Es é a fluéncia de saturacgéo,

E =2 (68)

sendo ogs COMO a se¢éo transversal de absorcéo da transigdo 1—3.
Em absorvedores saturdveis, as principais caracteristicas sdo: a transmissao

inicial Ty, a absorcéo residual que resulta em um T de um absorvedor branqueado e a
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fluéncia Es na qual a saturacdo torna-se apreciavel. Sendo que, a transmissdo de

pequeno sinal do absorvedor é escrita como:
T0 = e(_aols) = e(‘nglsags) (69)

sendo |5 a espessura do cristal absorvedor e ns € a densidade de populacdo do estado de
repouso. No intuito de calcular a transmissdo em funcéo da fluéncia, o fluxo de fétons e
a densidade de populagdo devem ser considerados como uma fungdo de posi¢édo no
interior do cristal absorvedor. Semelhante a situacdo que ocorre em amplificacdes de
impulsos, equacBes diferenciais sdo utilizadas para resolver a densidade de fluxo da
populacédo de fotons. A solucdo da equacdo de Frantz—Nodvik, que é idéntica a equagédo
(55), exceto que o ganho G, Go (ganho de pequeno sinal) é substituido pela transmissado
T; e To. Portanto, a energia de transmissdo T; para um absorvedor saturavel ideal em

funcdo da fluéncia de entrada E; é dada por:

Es
T, =B [1 + (eEi _ 1) TO] (70)

E;

onde (70) pode ser reduzida a T; = Ty, para E; < Ese T;i= 1 para E; > E..

Utilizando absorvedores saturaveis reais, a transmissdo nao chega a 100% pois
ocorre a absorcao de fétons pelos a&tomos excitados. O chaveamento-Q passivo requer
um material que apresente uma saturacdo de absor¢do do estado de repouso, no entanto,
a maioria dos materiais apresenta absorcdo do estado excitado, onde podem ocorrer
transicdes do nivel 2 para um nivel maior que o nivel 4, que possui transi¢do de energia
correspondente a transicdo laser. Como o estado fundamental se esgota, a absorgédo
ocorre cada vez mais entre os niveis 2 e 4. A absorcdo do estado excitado (AES) resulta
em uma perda residual no ressonador quando a absorc¢do do estado fundamental tende a
saturar. Na transi¢cdo 2—4 ndo ocorre saturagdo devido a rapida relaxagéo do nivel 4, no
entanto, pode ficar maior a medida que a populacdo do estado de repouso é invertida.
Como exemplo, o cristal chaveador-Q Cr*:YAG tem especificacdo de transmissdo de
baixa poténcia ao comprimento de onda do laser. Valores tipicos de transmissao estdo
entre 30 a 50% e o cristal tem a espessura usual entre 1 a 5 mm, sendo que os valores
usuais de absorcdo de sinal pequeno estdo entre 3 a 6 cm™. Para um cristal com 2 mm

de espessura e o = 4 cm™ a transmisséo de baixa poténcia é Ty = 45%.
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2.5 — Meio Ativo

O meio ativo € onde ocorrem as transiches energéticas para emissdo
caracteristica do laser como amplificacdo da luz. Existem trés tipos basicos de meio
ativo: gasoso, liquido e solido. A matriz de estado solido, chamado de laser de estado
solido SSL (solid-state laser) tem as pesquisas mais recentes [6]. Além de sua robustez,
o laser de estado solido, em relagdo as outras matrizes, tem sua montagem mais pratica
e mais simples, além disso, utiliza-se pouco espago.

Para que ocorra realmente o ganho na acdo laser ou amplificacdo da luz, é
necessario que seja inserido na matriz cristalina algum atomo no qual a sua transicao
energética seja exatamente a pretendida, ou seja, para emissdes especificas teremos
atomos singulares (a&tomos dopantes). Esses atomos sdo alojados conforme a rede
cristalina de cada matriz e em pequenas concentracdes, além disso, 0 meio ativo deve
ter excelentes propriedades Opticas, mecanicas e térmicas. Todas essas caracteristicas
séo geralmente encontradas em cristais e esses cristais devem ser transparentes para a
emissdo e absor¢do do atomo dopante [22].

Os materiais hospedeiros sdo agrupados em grupos com alguns exemplos:

— Fluoretos: LiYF,, CaF;, e BaF;;

— Oxidos: Al,O3, LINbO;3 e Y3Als01, (YAG);
— Tungstato: CaWOy;

— Molibdato: LiLa(M0OQ,),;

— Vanadato: YVO,.

Os principais elementos dopantes sdo os fons de terras raras (Nd**, Er**, Ho®"
Gd*") e os metais de transicdo (Cr**, Ni**, Ti**, V2). Dentre esses, o fon Nd** (neodimio)
é muito utilizado em varios materiais hospedeiros, entre os quais se destacam o YAG
(Granada de itrio e Aluminio), LiYF, (Tetra-Fluoreto de itrio e Litio) e 0 YVO,
(Vanadato de Itrio) [17]. As principais emissdes radiativas do fon de neodimio ocorrem
a partir do nivel “Fsp, para os niveis “lo, (nivel fundamental) *lii, e *liz com
comprimento de onda especifico para cada transi¢do, 900 nm, 1064 nm e 1350 nm
respectivamente [10].

Utilizando o neodimio, o cristal LiYF, tem caracteristicas importantes para o
desenvolvimento de laser de alta poténcia no infravermelho proximo, como no regime
de funcionamento intermitente do chaveamento-Q, quando o tempo de inversao de

populacdo estacionaria é maior quando comparado com outra matriz, 0 YAG [23].
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Novamente em comparagdo com o0 YAG, o LiYF, tem a seccdo de choque duas vezes
menor e por conta disso a taxa de decaimento por emissao estimulada € menor, ou seja,
0 meio ativo tem mais energia armazenada e durante a acao laser essa energia pode ser
convertida em pulsos altamente energéticos [24].

Devido as a¢Bes do campo cristalino, as principais emissdes do Nd:LiYF, sdo:
polarizagdo paralela ao eixo-c do cristal (eixo Optico) denominada polarizacdo r,
polarizacdo perpendicular ao eixo-c, denominada polarizacdo o, que podem ser vistas

abaixo (figura 11).

4F3-‘2

1313 nm (o)
ou

1321 nm (m)
1053 nm (o)

113,2 ou

1047 nm (7)

v
4111!2

Figura 11 — Diagrama simplificado dos niveis de energia do Nd:LiYF4[9].

O cristal de Nd:LiYF, tem boas caracteristicas termo-6pticas, sendo sua
birrefringéncia natural a principal causa da eliminacdo de despolarizacdo que ocorrem
com outras matrizes. Também aliada & sua fraca lente térmica® na oscilacéo laser ocorre
0 decréscimo do indice de refracdo, ocasionado pelo aumento de temperatura,
fornecendo uma componente negativa da lente térmica que compensa as componentes
positivas [26]. A caracteristica pior do cristal Nd:LiYF, é seu baixo limite de fratura
ocasionada pela baixa resisténcia mecanica e baixa condutividade térmica em

comparagdo com outras matrizes [27].

* A lente térmica é ocasionada pela variacdo do caminho déptico dentro do cristal, devido a trés fatores
principais: o indice de refracdo do cristal varia ao longo do gradiente de temperatura, o material
deforma mecanicamente resultando em uma curvatura das faces e a expansdo nao uniforme gera
tensGes que também ocasionam mudanca do indice de refragdo.
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Tabela 1 — Propriedades do Nd:LiYF, [11].

. 1053 (o)

Comprimento de onda laser (nm) 1047 (2)
Indice de refragdo, A = 1.06 pm 2: = ij?gdlf
Tempo de vida da fluorescéncia 480 ps
Seccdo de choque da emissdo | 1.8 x 107 (z)
estimulada (cm?) 1.2x10™° (o)
Densidade (g/cm®) 3.99 (ndo dopado)
Dureza (Mohs) 4-5
Madulo de elasticidade (N/m?) 7.5x 10"
Estresse (N/m°) 3.3x 10’
Raz&o de Poisson 0.33
Condutividade térmica (W/cmK) 0.06 ;

. x ool | €IX0—ar 13X 10°
Coeficiente de expansdo térmica (°C™) eix0 - 8x 10°
Ponto de fuséo (°C) 825

2.6 — Bombeamento

Assim como o0 meio ativo e a cavidade ressonante, a fonte de luz e
consequentemente fonte de energia sdo os elementos basicos para que um dispositivo
laser funcione. Essa luz deveré ter propriedades especificas para cada meio ativo. Desta
forma, o comprimento de onda especifico de excitacdo no meio ativo, devera ter origem
no bombeamento. Particularmente nos lasers de estado sélido esse bombeamento é feito
por lampadas e por diodos lasers.

A grande vantagem na utilizag&o de diodos laser vem do fato de sua emisséo ter
uma estreita faixa de comprimento de onda especifico e que podem ser sintonizaveis
através da temperatura de operacdo. Nas lampadas, ocorre a emissdo de outros
comprimentos de onda que ndo sdo utilizadas para a excitacdo na matriz hospedeira,
ocasionando perdas substanciais. No entanto, se os custos dos diodos laser sdo muito
mais elevados em comparacdo com as lampadas, por outro lado o tempo de operagéo de
uma lampada é de ordem de 500 hs de trabalho continuo. Enquanto que o diodo laser
pode atingir até 10000 hs de trabalhos ininterruptos.

O custo beneficio dos diodos laser é de longe maior que de lampadas. Soma-se a
isso o fato de utilizar estacOes de refrigeracdo bem menores, a relagdo da energia de
bombeamento diminui porque a melhor utilizacdo desta energia diminui o calor gerado
na matriz. Com menos calor gerado na matriz € possivel aumentar a poténcia sem

ocasionar fratura nesta.
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Existem dois tipos de bombeamento: o longitudinal e o transversal. O
bombeamento longitudinal é feito ao longo da direcdo de propagagdo do feixe laser
intracavidade. No bombeamento transversal ou lateral a radiacdo do diodo é
perpendicular ao eixo do feixe laser.

O bombeamento longitudinal é a configuracdo mais eficiente para transferir
energia para o meio ativo. Isso se deve ao acoplamento entre a radiacdo de
bombeamento com o modo transversal do ressonador. Também, essa configuracao
permite a maior otimizacdo do acoplamento com o modo fundamental do laser. No
entanto, as emissdes dos diodos laser ndo sdo gaussianas e por isso € necessario a
utilizacdo de acessorios dpticos para corrigir essa deficiéncia no modo transversal. Os
efeitos mencionados no bombeamento longitudinal ndo ocorrem no bombeamento
transversal, pois no bombeamento transversal ndo é necessaria a reconfiguracédo do feixe
e pode ser distribuida a poténcia do feixe ao longo da matriz. Entretanto, o
bombeamento transversal tem a dificuldade de acoplar o feixe intracavidade
ocasionando a baixa eficiéncia quando no modo fundamental.

A utilizacdo de cristal na forma de slab com multiplas reflexdes internas do feixe
tem seu emprego a partir do fato da diminuigdo da birrefringéncia e lente térmica
induzida [28]. Com essa configuragéo de slab, utilizando como matriz o Nd:LiYF, e
com coating nas faces do cristal, € possivel maximizar o acoplamento com a radiacédo
emitida de um anico emissor de diodo, fazendo o alinhamento do feixe intracavidade
[29].
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Capitulo

A técnica Cavity Ring-Down Spectroscopy

A técnica CRDS é um método de analise muito sensivel de perdas por absorcéao
em amostras de gases, liquidos e sélidos [30]. A analise por CRDS conta com uma
cavidade Optica de grande fator de qualidade, a qual consiste em dois espelhos com
altissima refletividade, apresentando um coeficiente de refletividade (R) maior que
99,99%, separados com um comprimento tipico entre 10 e 200 centimetros.

Por conta dos espelhos terem alta refletividade, o feixe de laser pulsado que se
propaga ao longo do eixo da cavidade fica confinado no ressonador, sendo refletido
dezena de milhares de vezes [31]. A cada volta dentro da cavidade, uma pequena fracdo
de luz é transmitida através do espelho de saida que entdo é detectada por um sensor de
resposta rapida. A perda da cavidade é uma funcdo do tempo de decaimento da
intensidade da luz dentro da cavidade e quando a duracdo do laser pulsado € menor que
o0 tempo total, o sensor detectard uma sequéncia de pulsos (figura 12) cada um com uma
intensidade menor do que a do antecessor. A separacao entre um pulso e outro € igual
ao tempo de voo da cavidade, t,,, = 2L/c, onde L é o comprimento da cavidade,
distancia entre espelhos e c € a velocidade da luz no vacuo.

O decaimento é exponencial e conhecendo o valor (L), pode-se medir as perdas
da intensidade da luz por passo dentro da cavidade [32]. A perda de intensidade por
passo na cavidade vazia (somente espelhos) de dI = —I,(1 — R) e 0 tempo que a luz
leva para percorrer a cavidade é dt = L/c. Sabendo que o nimero de passos que ocorrem

durante um evento na cavidade € muito grande, pode-se escrever:

dl _ Iyc(1-R)

a D (1)

Resolvendo a equacdo (71) como uma equacao de primeira ordem, tem-se:
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1(t) = Ioe(‘f) (72)

onde 7 é o tempo de decaimento exponencial. Quando ocorre absorcdo pelo meio com
comprimento d = L tem-se:

I = et (73)
conhecida como lei de Beer-Lambert, onde Iy é a intensidade da luz incidente e a é 0

coeficiente de absorcdo da amostra dentro da cavidade. Assumindo-se que a amostra
esta presente ao longo de um comprimento (L) da cavidade.

A

J
ol

N\

—_— e
Laser ‘ IIIII
R

Cavidade R

Tempo

Figura 12 — Esquema de um pulso dentro da cavidade com comprimento L.

Um pulso laser de intensidade I, que incide pela esquerda na cavidade(figura 12)
gera ap6s um passo pela cavidade absorvedora (73) um pulso de saida com intensidade,

I, = I,T?e-2d) (74)

A intensidade do segundo passo é dada pela préxima equacéo:

11 = IoRze(_zad) (75)

onde R2e(~22d gcorre por conta de um ciclo completo que o pulso percorre dentro da

cavidade. Portanto, para um ciclo de n voltas, pode-se escrever a seguinte equacao:

I, = I[jR?"e(~2nad) (76)
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Essa seqliéncia é demonstrada abaixo (figura 13):

I I, TI, e-0® Tl et =],

—_— s _

R R
RTI, e« RTI, e«

RZTIL e(.jad)RZTIL el-ed) o(-2ad) RZTZIL e('(ld) e('gad) =

E—
—_— —

- R2]0 e(-:’a(l)

Figura 13 — Sequéncia de eventos que ocorre com primeiro pulso dentro da cavidade[34].

O numero discreto de idas e voltas n pode ser substituido pelo parametro
continuo de tempo, t = 2n; L/c, com n; sendo o indice de refracdo do meio.

Adicionalmente, R* pode ser substituido por "™ em (76):

1(t) = Iye( T R-ad) (77)

Como comentado anteriormente, esta técnica utiliza espelhos com refletividade muito

perto de 1, assim sendo, In R = — (1 — R), com isso tem-se (77):

1(t) = Iye(-T-R+ad) (78)

Conhecendo o meio de absorcdo entre os espelhos, o tempo de vida da cavidade é

T=—— (79)

c(1-R+ad)

onde 7 € o tempo que leva para a que a intensidade decai para 1/e de lo.
Com a equacdo (79) pode-se determinar o coeficiente de reflexdo dos espelhos

da cavidade quando esta é vazia, isto é, quando ad = 0. No experimento de CRDS, o
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tempo de vida da cavidade z, € medido em funcéo da freqiiéncia do laser v. Assim pode-

se escrever a equacdo (79) quando a cavidade esta vazia como:

L

c(1-R(M) (80)

To(v) =

Para determinar o coeficiente absorcdo da amostra dentro da cavidade combina-

se as equacdes (79) e (80), chegando a:

a(v) = z [Tlv) — Totv)] (81)

Cc

Pode-se observar a partir de (81) que o espectro de absor¢do de uma amostra que
esteja dentro da cavidade depende apenas das constantes de tempo z e 7o, O termo 1/czé
proporcional ao coeficiente de absor¢do em funcdo da frequéncia. Desta forma, a
medida feita € absoluta porque outras atenuacbes, como espalhamento Rayleigh e
absorcéo dos espelhos, sdo obtidas na mesma medida e a técnica é considerada auto-
calibrante. Abaixo (figura 14) pode-se verificar 0 espectro obtido em uma amostra de ar
pela técnica CRDS com 253.7 nm demonstrando o quanto a técnica é sensivel,
separando o espectro fraco de amostras abundantes como O, quanto o espectro forte de
amostras menos abundantes como Hg. Para esta amostra foram utilizados dois espelhos
com refletividade igual R = 99,56% (309 nm) e ambos com raio de curvatura de 25 cm,

separados por uma distancia de 45 cm [33].

115.0

Q,: A<-X(7,0) N=19

110.0

105.0

fer (10° em™)

100.0

95.0 . ! 1 - L
384100 39415.0 39420.0 39425.0
Frequéncia Laser (cm")

Figura 14 — Espectro da analise do ar pela técnica CRDS: exemplos de deteccdo de gases trago de mercurio e
oxigénio molecular. Extraido de [31].
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Capitulo

4.1 — O meio ativo e 0 bombeamento

Materiais e Métodos

Para o desenvolvimento da cavidade laser foi utilizado o cristal Nd:LiYF, com

0,8 mol% crescido pela técnica Czochralski no Centro de Lasers e Aplicacdes do

Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares — IPEN pela Dra. Izilda Ranieri. Esse

cristal foi cortado e polido pelo M.Sc. Eduardo Colombo de Sousa [35]. Na época foi

utilizado o equipamento CARY 13D para obtencdo do espectro de absor¢do do cristal

(figura 15).
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Figura 15 — Espectro de absorcédo (cm™) do cristal Nd:LiYF, - 0,8 mol% [34].

No processo final de corte e polimento, o cristal ficou com as seguintes

dimensdes: 14,0 X 13,0 X 3,7 mm3, sendo que a orientagdo do eixo dptico (eixo-c) ficou

perpendicular & area maior do cristal ( figura 16).
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:::i]%,7 mm

Figura 16 — Esquema com indicagéo de orientacdo do eixo optico (eixo-c) do cristal.

O bombeamento do cristal foi feito com um diodo laser da marca Oclaro com

emissdo em 792 nm (figura 17) a 25°C controlado por um sistema de refrigeracéo tipo

Peltier (pastilha termoelétrica). O espectro de emissao do diodo laser obtido com um

espectrometro modelo HR2000 da empresa OceanOptics com resolucdo de 0,24 nm.

| Espectro de emiss&o bombeio diodo 40W |
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Figura 17 — Espectro de emissdo do diodo laser.

804

A emissdo polarizada TM do diodo laser € perpendicular ao eixo-c do cristal que

foi colocado em angulo de Brewster (6g) dentro da cavidade laser. A posi¢éo do cristal

em angulo (g) privilegia a emissdo polarizada sigma (o). Neste angulo, a luz

transmitida pelo cristal, com a polarizacao paralela ao plano de incidéncia, ndo possui

perdas por reflexdo. Dada a geometria quadréatica do cristal, ao entrar com angulo de

Brewster dentro do cristal, o feixe laser sofre uma reflexdo total na face do

bombeamento.
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A emissdo sigma em 1053 nm (figura 19), por apresentar uma sec¢do de choque
menor, resulta em um menor ganho, porém a sua lente térmica mais fraca em
comparacdo a emissao em 1047 nm, proporciona melhor qualidade do feixe de saida
[36].

| Emiss&o ressonador |
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Figura 18 — Espectro de emissdo da cavidade.

O feixe de bombeiamento foi focalizado no cristal com uma lente esférica com
distancia focal de 2,5 cm, resultando em um feixe com aproximadamente 4 mm de
largura e 0,1 mm de altura na face de bombeio do cristal. Também foi utilizada uma
placa A/2, entre a lente e o diodo laser, para rodar a polarizacéo e acessar a absor¢éo .
Com todos os elementos de dptica e juntando as perdas por reflexdo de Fresnel nas
faces do cristal, a perda efetiva do sistema de bombeamento era de 5,5 % da poténcia.
Assim a poténcia maxima efetiva absorvida pelo cristal ficou em 30,5 W. Outro fator
importante foi o ciclo Gtil da fonte de alimentacdo do diodo que era operado em regime
pulsado. Para evitar a fratura do cristal, devido as tensdes térmicas, foi utilizada uma

fonte com ciclo util de 7%, duracdo do pulso de 1 ms e taxa de repeticdo de 70 Hz.

4.2 — A cavidade laser com duas dobras e o cristal chaveador

A cavidade com uma dobra ocasiona um feixe no modo transversal fundamental
(gaussiano) muito menor do que o volume da regido excitada pelo diodo laser e com
isso pode ocorrer 0 acoplamento de modos de alta ordem e consequentemente o feixe de

saida é multimodo (figura 19).
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@ eixo - ¢
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Figura 19 — Esquema de montagem do cristal em angulo de Brewster (56°) em rela¢do a mesa juntamente com
os espelhos da cavidade laser. LE é uma lente esférica com 25 mm e A/2 é uma placa de meia onda. Também
esta evidente a posicdo do eixo-c perpendicular ao cristal Nd:YLF,.

A cavidade laser com duas dobras apresenta uma melhor qualidade do feixe em
comparagdo ao bombeamento com uma dobra. Com duplo passo os dois feixes séo
quase paralelos e deslocados na direcdo do bombeamento forcando a oscilacdo em
modo fundamental. Isto é feito introduzindo uma barreira mecanica intracavidade
préximo ao feixe de bombeio. Esta técnica tem a desvantagem de ter diminuicdo da
poténcia de saida do laser e aumento da carga térmica no cristal. Ao colocar o espelho 2,
vai ocorrer uma segunda reflexdo interna total do feixe laser na regido de ganho,
proximo a superficie de bombeamento, aumentando a sobreposicdo do feixe de
bombeamento com o modo fundamental de oscilagdo do feixe laser. Com isso, ter-se-a
um impacto na maxima poténcia de bombeamento no modo fundamental ou modo
TEMqo [37].
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Figura 20 — A esquerda, configuracéo da cavidade com duplo passo. O sentido da emisséo do feixe em 1053 nm
esta representado pela linha vermelha. A direita, imagem focada no cristal, com o feixe do laser de
alinhamento dentro do cristal indicando as duas passagens.

O espelho 1, chamado de espelho de saida, tem um filme parcialmente refletor
para 1053 nm, plano-paralelo e com transmissdo de 40%. O espelho 2 (chamado de
espelho de dobra) tem um filme parcialmente refletor para 1053 nm, sendo plano-
paralelo com 0,01 % de transmissdo para 1053 nm. O espelho 3 (fornecido pela empresa
Layertec) tem um raio de curvatura de 3 m com 0,01 % de transmissdo para 1053 nm.
O cristal chaveador passivo (fornecido pela empresa FocTek) Cr**:YAG possui 46,2%

de transmissao inicial.

4.3 — O isolador optico

Para que ndo ocorresse a retroalimentacdo do feixe de saida da cavidade, devido
a reflexdo na entrada da cavidade ressonante de CRDS, foi necessaria a colocagédo de
um isolador éptico logo apds a saida do feixe. Utilizando um isolador éptico da marca
Thorlabs — modelo 10-5-1064-VHP (figura 21) que € constituido por: um polarizador
de entrada, um rotator de Faraday e um polarizador de saida.
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Figura 21 — Isolador optico.

4.4 — A configuracdo do feixe e a cavidade ressonante com

espelhos altamente refletivos

Como o feixe laser divergia ao sair do ressonador, foi necessaria a utilizacéo de
um sistema éptico para ajustar o didmetro do feixe para casar com a cintura dentro da
cavidade ressonante CRDS (Mode Matching). Com uma simulagéo feita pelo programa
Lascad, foi calculado que era necessaria uma cintura do feixe com diametro (2wg) com
360 um no foco da cavidade ressonante. Tendo o feixe laser na saida o didmetro (2w,)
com 1 mm, foi necessario colocar um telescépio e uma lente para que fosse obtida uma
cintura de 360 pum.

Diante disso foram utilizados os seguintes elementos dpticos para montagem do
telescopio: uma lente esférica com comprimento focal de 2,5 cm, separada por 202,5
cm de outra lente esférica com 20 cm de comprimento focal. Uma lente esférica com
foco de 75 cm com uma distancia de 64 cm da posigdo da cintura 2w, (figura 22)

gerava entdo o valor correto para a cintura.
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Figura 22 — Esquema de montagem do sistema dptico com lentes esféricas (LE) e espelhos da cavidade

ressonante (ER; e ER,).

Na cavidade ressonante foram utilizados dois espelhos altamente refletivos R >

0,99992 (dados fornecidos pela Layertec — figura 23) O espelho de entrada E; com raio

de curvatura de 20 cm e o espelho de saida E; com 100 cm de raio de curvatura eram

separados por 1,1085 m para que a cavidade ressonante estivesse no centro do intervalo

de estabilidade.
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Figura 23 — Curva de refletividade (R) em funcéo do comprimento de onda (nm) dos dois espelhos.
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4.5 — O sistema de deteccéo da cavidade CRDS

Para que fosse feita a deteccdo do sinal, da cavidade ressonante, foi utilizada
uma fotomultiplicadora (marca Newport: modelo 77361) sensivel para o intervalo

espectral de 400 — 1100 nm e com tempo de resposta de 50 ns.

ER,=100 an ER;=20can
Osciloscopio
P =
| S—
{ — -
Computador  Fotomultiplicadora Amostra
Espelho 3
S LE=20an
TG Isolador dptico
| E— ~
\ .
Espelho 1 LE=2San LE =75can
Espelho 2

LaserDiodo 792 nin

Figura 24 — Esquema com cavidade, conjunto de lentes (LE = 2,5 cm; LE =20 cm e LE = 75 cm), espelhos da
cavidade ressonante (ER; = 20 cm e ER, = 100 cm) com a amostra na posicgdo e sistema de deteccdo e analise
de dados.

4.6 — Arranjo para medida de refletividade das amostras em

angulo de Brewster.

Uma amostra inserida no foco da cavidade (figura 25) em angulo de Brewster
pode prejudicar a transmissdo de luz por varios efeitos. Pode ocorrer espalhamento na
superficie irregular € no volume da amostra como também pode haver absor¢do. Em um
material no qual sua organizacdo molecular demonstra propriedade birrefringente, por
exemplo, o quartzo, havera despolarizacdo da luz. Esta fracdo de luz despolarizada
apresenta polarizacdo TE em relacdo a janela de Brewster e sera parcialmente ejetada da
cavidade pela janela. Seja Rg a perda por reflexdo da superficie da amostra em angulo
de Brewster e Eg a perda por espalhamento e despolarizagéo, tem-se:

I = I,R?(1 — Rp)*e(-2ad o (~2Ep) (82)
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que, em analogia com as equacoes (77) e (78) pode ser escrito como:

I(t) — Ioe [—%(1—R+2RB+EB+OLCD]

«—t

(83)

Figura 25 — Esquema de detec¢do do sinal do tempo de decaimento. No osciloscopio foi possivel medir o tempo
de decaimento conforme variava-se 0 angulo (0) da amostra em relacéo ao feixe laser. Nesta representacéo, a

polarizacdo TM est4 paralela & face da amostra.

49



Capitulo

Resultados e Discussdes
5.1 — Cavidade

Excitando o meio ativo com 30,5 W e utilizando uma distancia D [37] entre 0s
feixes de 1,5 mm (figura 26) foi possivel extrair uma poténcia média de 400 mWw,
conforme medido com detector de poténcia marca Thorlabs modelo S302C, no modo
fundamental (TEMgo). A duracdo do pulso em 1053 nm acompanhava a duragdo do
pulso de bombeamento do diodo laser e foi de 1,05 ms; a sua poténcia pico era 5,7 W e

a eficiéncia dptica de 17,1 % (pulso de bombeamento para pulso laser).

Espelho3

Nd:YLF
Espelho 1l

Espelho2
Diodo Laser 792 nm

Figura 26 — Distancia “D” entre as duas passagens do feixe intracavidade na configuragdo com duplo-passo.

Para obter um Unico pulso gigante no regime chaveado foi utilizado um
absorvedor saturavel de Cr*:YAG com transmissdo inicial de 46,2%. Foi possivel
medir o tempo de pulso (figura 27), com um detector rpido marca Thorlabs modelo
(DETO1CFC):

1=55x107s (FWHM).
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A utilizacdo do absorvedor saturdvel faz com que uma grande energia
acumulada dentro da cavidade seja emitida em uma pequena fracdo de tempo, como

pdde ser vista na medicdo do detector de sinal rapido.

Sendo a poténcia media de 85 mW e ciclo util de 70 Hz, calcula-se a energia por
pulso:
Epu|so = 85 mW/ 70 HZ = 1,2 m\].

Utilizando a energia por pulso e a duracdo do pulso, a poténcia por pico é

calculada como:

Poténcia pico = Energia / tempo do pulso

Com a energia 1,2 mJ e o tempo do pulso com 5,5 ns temos aproximadamente:

Poténcia picoc=1,2mJ /55 x 10 95=22x10°W.

Tempo de pulso
T T ¥ T Y T T
3,5x107 - -
3,0x10?
—~  2,5x102
©
=
o 2,0x10?
e)
©
ie]
‘@ 1,5x107
et
2
£ qox10?
5,0x10°
0’0 i 1 1 1 n 1 1 1
-5,60x10° 0,00 5,60x10° 1,12x10°® 1,68x10°
Tempo (s)

Figura 27 — Perfil temporal do feixe laser com o absorvedor saturavel de 46,2 % de transmisséo inicial.

5.2 — Tempo de decaimento com a cavidade vazia e contendo

amostras transparentes em angulo de Brewster.

Atraveés da equacdo (81) é possivel verificar a alta sensibilidade da técnica
CRDS. Em um sistema onde nédo existem perdas por absorcao é possivel verificar o grau

de transmissédo de espelhos na quinta casa decimal [39].
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Neste trabalho foi possivel através desta técnica demonstrar a sensibilidade da
cavidade utilizando como amostras uma janela de Brewster (quartzo) com 2 mm de
espessura e uma laminula (BK7) com 0,1 mm de espessura. Primeiramente foi obtido o
tempo de decaimento da cavidade desobstruida, ou seja, quando:

oad=0
Utilizando a equacéo (80) com os seguintes dados:
L =1,1085 m = 0,0005; ¢ = 299792458 m/s e R = 0,99992, o tempo de decaimento da
cavidade vazia (vacuo) seria de:
4,6 x10°s,

Este tempo seria apenas com espelhos novos imediatamente apos tirar da embalagem e
no vacuo. Como a cavidade para as medidas estava aberta, existem perdas por
espalhamento pelo ar do laboratério e pela consequente contaminacdo dos espelhos
(poeira). Estas perdas aumentam com o tempo e durante o experimento mediu-se um

tempo de decaimento da cavidade desobstruida de:
o= (1,987 + 0,004) x107° s.

que pode ser visto abaixo (figura 28).

[ Decaimento - cavidade vazia |

0,010 =

T Model “ExpDect
| \f% Equation y = A1*exp(-x/t1) + y0
3 ) 6,64924E-9
0,008 |- % Reduced Chi-Sqr a
B
‘{‘;& Adj. R-Square 999081
_
o eg\ Value Standard Error
© 'S
5 0,006 |- h: 1,58049E-4 4,67798E-6 |
=
(0] 0,0101 1,56067E-5/ |
g 1,98728E-5 3,75811E-8
o
‘s 0,004 - -
c
(0]
=
£
0,002 e
0.000 ) 1 L I L 1 " 1 n
0,0 2,0x10° 4,0x10° 6,0x10° 8,0x10° 1,0x10*

tempo (s)

Figura 28 — Tempo de decaimento cavidade vazia com a curva exponencial.

Utilizando novamente (80), calcula-se que a refletividade efetiva é:

Rer = 0,9998
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Quando ndo existe perda por absor¢do no material da amostra, mas as perdas sédo por
espalhamento (Eg) e reflex@o (R), é possivel determinar essas perdas com uma precisao

maior que 0,08%. Pode-se reescrever a equacao (79) como:

r=—- (85)

c(1-R+Eg+2R)

5.2.1 — Medidas efetuadas na amostra 1 (quartzo)

Colocando a amostra nimero 1 (figura 29) na posicéo do foco (360 um e 0,11 m
de distancia do E;), foi feita a varredura de &ngulo (conforme figura 25) até conseguir o
maior tempo de decaimento, isto é, quando sdo menores as perdas Eg;. O maior valor
obtido foi de:

1= (1,859 + 0,005) x10°° s.

Figura 29 — Amostra 1 na posi¢do presa ao suporte para medida de refletividade em torno do angulo de
Brewster.
Utilizando (83) juntamente com (85) e sendo ad = 0, chega-se a:
tc
I(t) — 108 [—T(l—R+2RBrewster+E31)] (86)

Assumindo que no angulo de Brewster R, = 0, tem-se:

Ep=t|=—+ (87)

To
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Para o maior valor de tempo de decaimento (t1), ha amostra 1, foi calculado o valor da
perda por espalhamento em angulo de Brewster de 0,0018 + 0,0005 conforme visto na
tabela 2 abaixo:

Tabela 2 — Valores do tempo de decaimento para cada angulo medido na amostra 1 juntamente com o valor do
célculo de perda por espalhamento (Eg;) para cada angulo medido utilizando a propagacéo de erros [40].

Angulo () Tempo decaimento (s) calculo Eg; + 2R;

38 +0,05° 1,04E-07 + 8,6754E-10 0,0352 + 0,0005
39 £ 0,05° 1,12E-07 + 7,8421E-10 0,0326 + 0,0005
40 + 0,05° 1,20E-07 + 7,1476E-10 0,0304 + 0,0005
41 £0,05° 1,31E-07 + 6,5601E-10 0,0280 + 0,0005
42 +0,05° 1,41E-07 * 6,0563E-10 0,0260 + 0,0005
43 £ 0,05° 1,51E-07 + 5,6198E-10 0,0244 + 0,0005
44 +0,05° 1,59E-07 + 5,2379E-10 0,0230 + 0,0005
45 £ 0,05° 1,89E-07 + 4,3333E-10 0,0192 + 0,0005
46 £ 0,05° 2,11E-07 + 3,8531E-10 0,0172 + 0,0005
47 £0,05° 2,40E-07 + 3,3282E-10 0,0152 + 0,0005
48 +0,05° 2,80E-07 + 2,7826E-10 0,0130 + 0,0005
49 +0,05° 3,14E-07 + 2,4323E-10 0,0116 + 0,0005
50 + 0,05° 3,89E-07 + 1,8592E-10 0,0092 + 0,0005
51 +0,05° 4,50E-07 £ 1,5458E-10 0,0080 + 0,0005
52 +0,05° 5,61E-07 + 1,1431E-10 0,0064 + 0,0005
53 +0,05° 7,00E-07 + 8,1828E-10 0,0050 + 0,0005
54 +0,05° 8,99E-07 + 5,2727E-10 0,0038 + 0,0005
55 + 0,05° 1,19E-06 + 2,7264E-09 0,0028 + 0,0005
56 £ 0,05° 1,65E-06 + 6,4309E-09 0,0020 + 0,0005
57 £0,05° 1,86E-06 + 4,8808E-09 0,0018 + 0,0005
58 £+ 0,05° 1,47E-06 + 1,4269E-09 0,0022 + 0,0005
59 +0,05° 1,21E-06 + 1,4269E-09 0,0028 + 0,0005
60 + 0,05° 1,05E-06 + 3,8177E-09 0,0032 + 0,0005
61 +0,05° 7,81E-07 + 1,0836E-10 0,0044 + 0,0005
62 £+ 0,05° 4,49E-07 £ 1,5458E-10 0,0080 + 0,0005
63 + 0,05° 3,50E-07 + 2,1278E-10 0,0102 + 0,0005
64 +0,05° 2,51E-07 + 3,1754E-10 0,0146 + 0,0005
65 +0,05° 1,71E-07 + 4,0921E-10 0,0214 + 0,0005
66 £ 0,05° 1,38E-07 + 6,0564E-10 0,0266 + 0,0005
67 £ 0,05° 1,02E-07 + 8,5676E-10 0,0362 + 0,0005

Este valor corresponde a Eg; porque R; devera ser zero neste angulo de 57°.
Colocou-se Eg; = 0,0018 + 0,0005 como perdas por espalhamento fixas para fazer as
medidas de refletividade na amostra 1. Utilizando a equacao (85) foi calculado o R; para

cada angulo conforme a seguinte equagéo:

b2 - )

Tabela 3 — Valores do célculo de R, para cada angulo medido tendo com referéncia em 57° R, = 0.

Angulo () Ry

38 +0,05° 0,0167 + 0,0005
39 £ 0,05° 0,0155 + 0,0005
40 £ 0,05° 0,0144 + 0,0005
41 +0,05° 0,0131 + 0,0005
42 +0,05° 0,0121 + 0,0005
43 +0,05° 0,0113 + 0,0005
44 +0,05° 0,0106 = 0,0005
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45 £ 0,05° 0,0088 + 0,0005
46 +0,05° 0,0078 + 0,0005
47 £0,05° 0,0067 + 0,0005
48 £0,05° 0,0056 + 0,0005
49 £ 0,05° 0,0049 + 0,0005
50 +0,05° 0,0038 + 0,0005
51+0,05° 0,0031 + 0,0005
52 +0,05° 0,0023 + 0,0005
53 £ 0,05° 0,0016 + 0,0005
54 +0,05° 0,0011 + 0,0005
55+ 0,05° 0,0005 * 0,0005
56 + 0,05° 0,0001 + 0,0005
57 £0,05° 0
58 + 0,05° 0,0003 + 0,0005
59 +0,05° 0,0005 + 0,0005
60 +0,05° 0,0008 + 0,0005
61 +0,05° 0,0014 + 0,0005
62 +0,05° 0,0031 + 0,0005
63 +0,05° 0,0043 + 0,0005
64 +0,05° 0,0064 + 0,0005
65 +0,05° 0,0098 + 0,0005
66 +0,05° 0,0124 + 0,0005
67 +£0,05° 0,0173 £+ 0,0005

Com os dados da tabela 3, foram utilizados para plotar os valores (figura 30). Pode-se
verificar que os valores medidos estdo proximos da curva de refletividade (o ajuste de

curva em vermelho) baseada nas equac6es de Fresnel (apéndice B).

+ medida amostra1

0,020 ——————

I Value Standard |' ' ']
0,018 |- Error =)
n 1,50437 0,00636

0,016 |-

0,014 |- 0,5 0,13788 7
0,012 |-

0,010 |-

0,008 |-

refletividade

0,006 |-
0,004

0,002 -

O'OOO_I.I.I.I.I.I.I.I.I..I.I.l.l.l.l_
38 40 42 44 46 48 50 52 54 56 58 60 62 64 66 68

angulo (°)
Figura 30 — Medida da refletividade em torno do &ngulo de Brewster na amostra nimero 1 (quartzo) de 2 mm
de espessura.
Para o calculo do indice de refracdo do material é necessario utilizar a seguinte relacéo:
Oprewster = tan~1n, onde no angulo de Brewster a luz tem a menor perda por
refletividade e utilizando o ajuste de curva com o angulo de 56,4° foi possivel verificar

que o indice de refracdo n da amostra 1 era de 1,50437 fornecido também pelo ajuste do
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programa. O fator a na curva de ajuste se refere ao erro associado do gonidmetro

conforme tabela 2.

5.2.2 — Medidas efetuadas na amostra 2

Também foi realizada a medida do tempo de decaimento em cada angulo, com
uma amostra numero 2 (figura 31) com 0,1 milimetro de espessura. O tempo de

decaimento maximo, quando se tem a menor perda por espalhamento, obtido foi de:

1, = (3,579 + 0,003) x107F s.

‘\\
e
i fo~ e

.,r,z‘ll,h 'i\o-*_,‘. s
\Z“« “'f""“#l'amllh o
e

[

Figura 31 - Amostra 2 na posicao presa ao suporte para medida de refletividade em torno do angulo de

Brewster

Com esse valor de tempo (t2), foi utilizada novamente a equagdo (87). Neste caso para

Eg,, 0 valor foi de 0,0008 + 0,0005 conforme é visto na tabela 4 abaixo:

Tabela 4 — Valores do tempo de decaimento para cada angulo medido da amostra 2 juntamente com o valor do
calculo de perdas por espalhamento (Eg,) para cada angulo medido.

Angulo (%) Tempo decaimento (s) Eg, + 2R,

37 £0,05° 1,92E-07 + 6,0754E-10 0,0372 + 0,0005
38 +£0,05° 1,98E-07 + 9,0421E-10 0,0359 + 0,0005
39 +£0,05° 2,14E-07 £ 5,7476E-10 0,0333 + 0,0005
40+ 0,05° 2,35E-07 + 4,9601E-10 0,0302 + 0,0005
41 +0,05° 2,55E-07 + 9,0563E-10 0,0278 + 0,0005
42 +0,05° 2,84E-07 £ 8,2198E-10 0,0250 + 0,0005
43 + 0,05° 3,00E-07 £ 2,2477E-10 0,0230 + 0,0005
44 +0,05° 3,48E-07 + 4,3291E-10 0,0204 + 0,0005
45 +0,05° 3,91E-07 + 5,8531E-10 0,0180 + 0,0005
46 +0,05° 4,46E-07 + 7,3662E-10 0,0158 + 0,0005
47 +0,05° 5,39E-07 + 2,7886E-10 0,0130 + 0,0005
48 + 0,05° 6,08E-07 £ 5,4313E-10 0,0116 + 0,0005

56



49 +0,05° 7,56E-07 + 6,8992E-10 0,0092 + 0,0005
50 +£0,05° 8,73E-07 + 5,5467E-10 0,0080 + 0,0005
51 +0,05° 1,09E-06 + 2,4031E-10 0,0064 + 0,0005
52 +0,05° 1,36E-06 + 9,3728E-10 0,0050 + 0,0005
53 +£0,05° 1,74E-06 + 2,8927E-10 0,0038 + 0,0005
54 +£0,05° 2,32E-06 + 1,7554E-09 0,0028 + 0,0005
55 +0,05° 3,21E-06 + 4,4437E-09 0,0020 + 0,0005
56 + 0,05° 3,58E-06 + 3,3258E-09 0,0008 + 0,0005
57 +0,05° 2,81E-06 + 2,4456E-09 0,0022 + 0,0005
58 +0,05° 2,34E-06 + 6,4499E-09 0,0028 + 0,0005
59 +£0,05° 1,91E-06 + 4,8767E-09 0,0034 + 0,0005
60 + 0,05° 1,42E-06 + 2,0376E-10 0,0048 + 0,0005
61 +0,05° 8,72E-07 + 7,5498E-10 0,0080 + 0,0005
62 +0,05° 6,18E-07 + 3,1098E-10 0,0114 + 0,0005
63 +0,05° 4,21E-07 + 4,1984E-10 0,0168 + 0,0005
64 +0,05° 2,97E-07 + 6,8921E-10 0,0239 + 0,0005
65 +0,05° 2,41E-07 + 7,0994E-10 0,0296 + 0,0005
66 +0,05° 1,91E-07 + 9,0071E-10 0,0376 +0,0005

Da mesma forma que foi feito com as medidas da amostra 1, foram feitos os calculos de
refletividade para cada angulo (R;), em funcdo do tempo de decaimento medido,
utilizando a seguinte equagéo:

me -2 )

T2 To
Utilizando como referencia a medida em 56°, dessa vez R, = 0, foi possivel montar a

tabela abaixo com as medidas calculadas a partir de (89):

Tabela 5 — Valores do célculo de R, para cada angulo medido tendo com referéncia em 56° R, = 0.

Angulo (%) R,

37 £0,05° 0,0093 + 0,0005
38 +0,05° 0,0090 + 0,0005
39 £ 0,05° 0,0083 + 0,0005
40+ 0,05° 0,0076 = 0,0005
41 £0,05° 0,0070 + 0,0005
42 £ 0,05° 0,0062 + 0,0005
43 +0,05° 0,0056 = 0,0005
44 + 0,05° 0,0050 + 0,0005
45 + 0,05° 0,0044 + 0,0005
46 £ 0,05° 0,0038 + 0,0005
47 £0,05° 0,0031 + 0,0005
48 + 0,05° 0,0027 = 0,0005
49 + 0,05° 0,0021 + 0,0005
50 £ 0,05° 0,0018 + 0,0005
51 +0,05° 0,0014 + 0,0005
52 +0,05° 0,0011 + 0,0005
53 £0,05° 0,0007 = 0,0005
54 +0,05° 0,0005 + 0,0005
55 £ 0,05° 0,0003 + 0,0005
56 + 0,05° 0
57 +0,05° 0,0004 + 0,0005
58 £+ 0,05° 0,0007 = 0,0005
59 £ 0,05° 0,0010 = 0,0005
60 £ 0,05° 0,0012 = 0,0005
61 + 0,05° 0,0018 + 0,0005
62 +0,05° 0,0027 + 0,0005
63 £ 0,05° 0,0041 = 0,0005
64 + 0,05° 0,0059 + 0,0005
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65 + 0,05°

0,0074 + 0,0005

66 + 0,05°

0,0094 + 0,0005

Com os dados da tabela 5 foi possivel plotar, para cada angulo sua respectiva

medida de refletividade e obter o gréfico (figura 32).
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Figura 32 — Medida da refletividade em torno do &ngulo de Brewster na amostra 2 de 0,1 mm de espessura.

Também como foi feito na amostra 1, para o célculo do indice de refracdo utilizou-se a
relacdo: Og ewster = tan~1m, utilizando o ajuste de curva com o angulo de 54,7° foi
possivel verificar que o indice de refracdo n da amostra 1 era de 1,41364 fornecido
também pelo ajuste do programa. O fator a na curva de ajuste se refere ao erro
associado do goniémetro conforme tabela 4. O ajuste de curva em vermelho apresenta a
curva de refletividade obtida a partir das equacdes de Fresnel (apéndice B).

Ajustando a cavidade desobstruida para seu maior tempo de decaimento
(aproximadamente 20 ps), foi possivel verificar que o valor medido esta proximo no
valor da literatura, onde sdo utilizados espelhos com refletividade maior que 99,99%
[41]. O valor medido na amostra 1 indica que o material é de BK7 e ndo quartzo, como
supostamente aventado, pois o valor da literatura do indice de refracdo para o BK7, em
1053 nm, é de n; = 1,50678 [49] com angulo de Brewster de 56,429°. Levantou-se a
hipotese de que amostra 2 fosse feita de BK7, porém o valor medido indica que o
material da amostra 2 é feito de silica fundida, pois o valor da literatura do indice deste
material, em 1053 nm, € de n, = 1,44976 [50] que estd mais préximo com angulo de
Brewster de 55,403°. Pode-se verificar que o ajuste das curvas (fig. 29) e (fig. 30) tem o
desvio padrdo na quarta casa decimal para o indice de refracdo e o erro do angulo € de +
0,05° conforme tabelas 3 e 5. O ajuste considera esse erro maximo mostrando o melhor

ajuste de curva.
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Capitulo

Conclusoes

A montagem da cavidade laser de duplo passo, emitindo em 1053 nm, foi
efetuada adequadamente para gerar um pulso laser com nanosegundos de duracdo para
ser utilizada como fonte de luz na técnica de espectroscopia de cavidade ressonante
(CRDS). Utilizando uma tecnologia bem conhecida e documentada pela equipe do
laboratdrio de desenvolvimento de lasers alocado ao Centro de Lasers e Aplicacbes
(CLA) e com um cristal totalmente manufaturado nas dependéncias do CLA como meio
ativo, foi possivel emitir no modo TEMgy, um laser pulsado com energia de 1,2 mJ,
poténcia por pulso de 220 kW e durac¢do de 5,5 ns (FWHM).

Com a técnica CRDS foi possivel medir perdas com precisdo de 0,045%,
limitado pela precisdo na medida de comprimento da cavidade, sendo que 0 maximo
alcancado neste trabalho foi de 1,73% e o minimo valor de 0,08%. Para a maioria dos
componentes em um ressonador de LASER Raman, por exemplo, precisa-se de uma
precisdo da ordem de 0,05% a 0,15%, ou seja, este trabalho esta no limite para medir
perdas destes componentes. Essa limitacdo deve-se a fotomultiplicadora que possui 50
ns de tempo de resposta e também pelas perdas causadas por componentes Opticos que
estdo na faixa de 1 a 2%. Este trabalho € atil para medir amostras finas e sem coating,
sendo que para uma amostra espessa de face plano-paralela, com coating no
comprimento A = 1053 nm, precisa-se somente saber a perda total. Com esse trabalho
também foi possivel medir o indice de refracdo, em 1053 nm, com precisdo de cinco

casas decimais.
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Apéndice A

Lei das matrizes ABCD

No estudo da estabilidade do ressonador Optico é importante também a utilizacéo
das matrizes de transferéncia [42]. O principio desse método esta no fato de associar
cada elemento Optico como: lente, espelho, ar e qualquer substrato que esteja no
caminho dptico, com uma matriz 2X2. Inicialmente, considera-se um simples raio de

luz que passa através de um sistema Optico como pode ser visto abaixo (figura A.1).

x;’ E 5 .
7" | =
‘-\.;__gaminlm do raiq_,.g.’--" 1
- {0 memesen e e
.\I : 2 v
Iy i Plano principal | I,
Entrada plano Saida plano

Figura A.1 — Planos de referéncia de um sistema 6ptico.

Assumindo-se que a inclinacdo x’ do feixe é pequena. O caminho do raio
depende das propriedades 6éticas e das condi¢cdes de entrada no plano, isto €, a posicdo
X1 € a inclinagdo x; ’ do raio na entrada do plano. Para os raios paraxiais as quantidades
de saida do plano x; e x,’ sdo linearmente dependentes da entrada do plano. Desta forma
é conveniente escrever na seguinte forma de matriz:

x_zzAB
C D

X1
x1

(A1)

!
X2

onde as inclinagdes séo medidas positivas como indicado anteriormente (figura A.1). A
matriz ABCD é chamada também de matriz de transferéncia de raio e geralmente é

determinada por unidade:

AD-BC=1 (A.2)
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Os elementos da matriz estdo relacionados como comprimento focal f do

sistema e para o local dos planos principais como:

f=—=; h=-— ; hy=

A-1
C

(A.3)

onde h; e h, sdo as distancias dos planos principais de entrada e saida conforme (figura
A.1). Com a lei de Snell, ny/n, = sin X, /sin x1°, pode-se mostrar que [42]:

AD - BC = n1/n2 (A.4)

onde ny e n, sdo os indices de refracdo do meio dos planos de entrada e saida.
A seguir é possivel ver na tabela (A.1) o sistema Optico com sua respectiva

matriz:
Tabela A.1 —-Matrizes de transferéncia para elementos dpticos.
Matriz Variaveis Elemento
1 0 i
n indice de refracio ny e ny Interface dielétrica de um
0 " plano
2
1 d A Indice de refracio
(o 1) Distancia =d constante
1 0 A
f = distancia focal da lente. Somente .
1
SN Lente fina
-—- 1 para distancias > espessura da lente.
1f 0
2 . Reflex&o em um espelho
1 Rc = raio de curvatura
R curvo
Cc
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Apéndice B
Equacdes de Fresnel e Angulo de Brewster

Amplitude das ondas refletidas e refratadas

Seja E a amplitude do vetor elétrico da onda plana harménica que incide na
interface de dois meios e sejam E’ e E*” as amplitudes das ondas refletida e transmitida
respectivamente. Utilizando as equacGes de Maxwell [43] aplicadas para ondas
harménicas, chega-se as seguintes equacdes para amplitudes dos vetores magnéticos:

H= Hwk x E  (incidente) (B.1)

I __ i ! ! H
H = Hwk x E"  (refletida) (B.2)
H' = Miwk" x E”  (transmitida) (B.3)

Nota-se que as equacdes acima podem ser aplicadas tanto para valores
instantaneos comuns de campo elétrico e magnético ou amplitude, desde que o valor
exponencial seja e!k7-®t [44]. Chama-se de onda transversal elétrica ou polarizada
TE quando o vetor de onda incide perpendicular ao plano de incidéncia. Na onda
transversal magnética ou polarizada TM o vetor de onda incide paralelo ao plano de
incidéncia. Para aplicar as condi¢cdes de limite, é necessario que 0s componentes
tangenciais dos campos elétrico e magnético sejam continuos quando o limite é
ultrapassado. Isso significa que para a polarizagdo TE E + E’ = E”’, e para polarizagdo
TM H - H’ = H”’ [45]. Sendo assim:

Polarizacdo TE
E+E =E”
-Hcos@+H’cos 6 =-Hcos ¢ (B.4)
-KE cos §+ K’E’ cos € = - k”’E”’ cos ¢

Polarizacdo TM
H-H =H”
KE - KE’ =Kk”E” (B.5)
Ecosf+E’cosd= E” cos ¢

As equacoes (B.4) e (B.5) sdo definidas utilizando do fato que cada amplitude do
campo magnético H, H> e H*’ é proporcional a kKE, K’E’ e Kk’’E’’ respectivamente

como indica as equacOes de (B.1) a (B.3). Os coeficiente de reflexdo rs e r, e 0s
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coeficientes de transmissao ts e t; podem ser definidos como razdes de amplitude, sendo

R N
rs == T'p = | s = |— D = | —
E TE E ™ E TE E ™

Depois elimina-se E’’ das equacdes (B.4) e (B.5) e usando a relacdo n = c/u = ck/w

assim:

para obter as relagdes entre as amplitudes das ondas refletidas e das ondas incidentes:

cosf@—-ncos
r, = D50TRCOSP (B.6)
cos@+ncos¢
—ncos@+cos
r, = RCOSTUHCOSP (B.7)
p ncos@+cos @

Sendo n = ny/ny

Equacdes de Fresnel
Utilizando a lei de Snell, n = sin O/sinp, as equacdes para as amplitudes das

ondas refletidas e refratadas podem ser expressas como [44]:

_ sin(60—-¢)

s = sin(0+¢) (B.8)
__2cosfsing

ts = sin(8+¢) (Bg)
_ tan(6—¢)

T = tan(0+¢) (B.10)

_ 2 cos@sing
tp = sin(0+¢) cos(0—¢) (B'll)

Essas sdo chamadas de equacdes de Fresnel. Outro caminho para expressar a razdo da
amplitude da luz refletida é eliminando a variavel ¢ nas equagdes (B.6) e (B.7)

utilizando a lei de Snell. Assim o resultado é:

@:fff;iz (B.12)

cos0+_|n2-sin’@

-n%cos O+ ’nz -sin? @
r, = (B.13)

=
n?cos 9+Jn2 -sin? 6
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A refletancia é definida como a fracdo incidente da energia da luz que é refletida
e pode-se denotar com os simbolos Rs e R, para os casos TE e TM, respectivamente.
Desde que a energia é proporcional ao quadrado absoluto da amplitude do campo, tem-
se:
B

B.14
E loag (B.14)

2
— 112 — |E — | I =
Ro=mP=[5  R=Il =]
Nas figuras B.1 e B.2 pode-se verificar a variacdo de [E/E’]2 com o angulo de
incidéncia calculados da teoria anterior.

Para incidéncia normal (¢ = 0) Rs e R, reduz para o0 mesmo valor, isto e

n-112
n+1

Ry=R, =| (B.15)
Assim, para o vidro com n = 1.5 a refletdncia na incidéncia normal é igual 0,04 para
interface ar-vidro. Neste caso, um instrumento Optico terd& uma perda de 4 % de

refletividade que podera constituir uma grande perda global no sistema.

Reflexdo Externa
1 T T T T T T T

refletido paralelo

*  refletido perpendicular
0.9 ¥

T | TS m—

0.7+ : : : . .
T BT . : - S o~ : - s
L

- B
02f : ; oh? ; il
’ ]

0.1

s
e
ot
.
e
........
......
......
.............

(o] 10 20 30 40 50 60 70 80 0
angulo incidente

Figura B.1 — Gréfico de |E’/E[? versus angulo de incidéncia, n = 1,5 para reflexdo externa.
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Reflexdo Interna

refletido paralelo

+  refletido perpendicular
09 —

08

06—
0.5
0.4

0.3

47
.....
.............

1 1 1 | 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 20
angulo incidente

Figura B.2 — Gréfico de |E’/E|? versus angulo de incidéncia, n = 1/1,5 para reflex&o interna.

Reflexdo Externa e Interna

Na discusséo sobre a reflexdo da luz entre valores de #, pode-se distinguir entre
duas possibilidades diferentes. Primeiro, no caso em que o indice de refracdo n,/ny = n é
maior que uma unidade. Neste caso tem-se a reflexdo externa. No segundo caso,
qguando o indice de refracdo € menor que uma unidade, chamamos de reflexdo interna.
No caso de n > 1, quando a reflex@o externa as relagdes entre as amplitudes dadas pelas
equacdes (B.6) até (B.11) sdo reais para todos os valores de . O calculo da refletancia é
perfeitamente claro. Para 0 caso de n < 1, no entanto podem existir valores de & de tal
modo que sin @ > n. que é @ < sinn. O angulo sin™n é chamado de angulo critico.
Assim, o angulo critico para o vidro comum onde o indice de refragdo é 1.5 é dado
como:

1

15

-1

Ocritico = Sin ~ 41 graus

Angulo de Brewster
Da equacdo (B.13) que da a razdo de amplitude para a reflexdo no caso TM,
pode-se verificar que o angulo de reflexdo é zero para um angulo de incidéncia

particular, que é

6 =tan"!n (B.16)
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Esse angulo € chamado de angulo polarizado ou angulo de Brewster. No exemplo
anterior das figuras (B.1) e (B.2), utilizamos o n = 1.5, assim tem-se:

Oprewster = tan~* 1.5 ~ 57 graus (B.17)

— 1
Orewster = tan™" (=) ~ 33 graus (B.18)

Estritamente falando, o &ngulo de Brewster é funcdo de comprimento de onda por causa
da dispersdo. Todavia, a variagao ao longo do espectro visivel é pequena.

Imagine uma luz ndo polarizada que incide em uma superficie em angulo de
Brewster, a luz refletida torna-se linearmente polarizada com o vetor elétrico transverso
com o plano de incidéncia. A luz transmitida é parcialmente polarizada. Apesar de o
feixe refletido ser completamente polarizado, uma pequena fragdo da luz refletida, isto
é, aproximadamente 15% da componente TE da interface ar-vidro, o indice de refracéo
sendo 1.5, dai a producdo da luz polarizada pela reflexdo no angulo de Brewster ndo ser

muito eficiente.

Janela de Brewster

Supondo que tem-se um feixe de luz linearmente polarizado no modo TM e este
incide em angulo de Brewster em um vidro laminado com as faces paralelas, como
mostra a figura (B.3). Teoricamente, ndo tem nenhuma luz refletida na primeira face.
Também, teoricamente, ndo existe nenhuma reflexdo interna na segunda face. Pode-se
verificar que toda luz é transmitida, ou seja, tem-se uma janela perfeita. Estes

dispositivos séo chamados de janela de Brewster [46].

S Nio hareflexio se
&£ aluzfor polarizada!

>
>
>
>
>
>
«i>
>
v

Figura B.3 — Janela de Brewster.
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Apéndice C

Rotacdo de Faraday e Isolador optico

Na rotacdo Faraday ocorrem dois fenébmenos: o efeito Faraday é um fendmeno
Optico-magnético e ocorre a interacdo entre a luz e 0 campo magnético. A rotagdo do
plano de polarizagdo é proporcional a intensidade do componente do campo magnético
na direcdo do feixe de luz [48]. A relacdo entre o angulo de rotacdo da polarizacdo e o

campo magnético em um material diamagnético é:
B =vBd (C.D)

onde S é o angulo da rotacdo em radianos, B é a densidade de fluxo magnético na
direcdo de propagacdo em Tesla (Wb/m?), d é a distancia, em metros, onde a luz e o
campo magnético interagem e v é a constante de Verdet para o material. Como exemplo,
para 4gua na temperatura de 20°C, a constante de Verdet é 2.8x10™ rad/Tm.

Figura C.1 — Rotagéo do plano de polarizacdo de um meio opticamente ativo.

Basicamente, o isolador Optico € constituido por: um polarizador de entrada, um
rotator de Faraday e um polarizador de saida. O polarizador de entrada funciona como
um filtro para permitir somente a luz polarizada linearmente no rotador Faraday. O
elemento de Faraday gira a polarizacdo da luz de entrada, p. ex. de 45 °, ap0s sai atraves
de outro polarizador linear. A luz de saida é agora rotacionada de 45 ° em relacdo ao
sinal de entrada. No sentido inverso, o rotator de Faraday continua a rodar a polarizacéo
da luz na mesma direcdo que o fez na direcdo de entrada, de modo que a polarizagdo da
luz é agora rodada de 90 ° em relacdo ao sinal de entrada. A Polarizagdo desta luz é
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agora perpendicular ao eixo de transmissédo do polarizador de entrada, e como resultado,
a energia é refletida ou absorvida em funcéo do tipo de polarizacéo.
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