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RESUMO

Este trabalho descreve estudos de espectroscopia nao-linear de novos vidros éxidos
com metais pesados com base nas seguintes composigoes: 35.3PbO—48.9PbF»,—15.8B,03(PPB),
25Bi503—57PbO—18Ga03(BPG), 42.6 BisO3—1.4Ba0 —45.9PbO—10Ga,03( BBPG).
Foram estudados processos de absorcao nao-linear e refracao nao-linear visando a
caracterizagao dos materiais para aplicacoes fotonicas. Para isto foram utilizadas as
técnicas de varredura-Z e limitacao optica. Foram determinados os indices de refracao
nao-linear ny e ny e, os coeficientes de absorcao nao-linear s e ay. Os valores obtidos

para o vidro BPG sao: ny = 4,1 x 10714 (%), ng = 2,5 x 1072 <GCLW42), ay = 1,63 x

108 (%) eay=—7,T1x10716 (C’Mv,f > Valores similares foram observados para as outras
COMpOosicoes.

As intensidades de saturacao para as amostras estudadas foram determinadas na
regiao do visivel usando a técnica de limitagao 6ptica. Em ambas as técnicas, usamos
como fonte de excitagdo um laser pulsado de Nd:YAG (9ns) e um laser de corante
bombeado pelo segundo harmonico do laser de Nd:YAG, emitindo em 640nm. Os re-

sultados indicam que os materiais estudados apresentam um bom potencial para o uso

em dispositivos limitadores 6pticos.



ABSTRACT

This work describes studies of nonlinear spectroscopy of new glass oxides with heavy
metals with basis in the following compositions: 35.3PbO —48.9PbF, —15.8B,03(PPB),
25Bi503—57PbO—18Ga03(BPG), 42.6 BisO3—1.4Ba0O —45.9PbO—10Ga,03(BBPG).

Processes of nonlinear absorption and nonlinear refraction were studied aiming the
characterization of the materials for photonic applications. For this, the techniques of Z-
scan and optical limiting were used. Measurements of the nonlinear refractive indices ny e
ny and, the coefficients of nonlinear absorption as e ay were performed. The values for the

BPG glass are: np = 4,1x 107 (&), ny = 2,5 x 1072 (5 ), 05 = 1,63 x 10°° ()

and ay = —7,71 x 10716 (ﬁ,’[}f ) Similar values were obtained for the other compositions.

The saturation intensities for the samples studied were determined in the visible using
the optical limiting technique. Both the techniques, were implemented using a pulsed
laser of Nd:YAG (9ns) or a dye laser pumped by the second harmonic of the laser Nd:YAG,
emitting in 640nm. The results indicate that the studied materials present a good po-

tential for optical limiters.
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CAPITULO 1

INTRODUCAO

Com o desenvolvimento dos primeiros lasers, na década de 60, teve inicio a éptica nao-
linear [1, 2|, cujos efeitos - como geracao de segundo harmonicos, absor¢ao multifotonica,
dependéncia do indice de refracao com a intensidade da luz, etc. - constituem a base do
funcionamento de diversos dispositivos eletronicos: amplificadores e moduladores épticos,
chaveadores 6pticos, memorias e sistemas de armazenamento optico de informacoes e
mecanismos 6pticos de protegao (limitadores épticos), dentre outros. Ha ainda materiais
que permitem a construgao de memorias épticas com capacidade de armazenamento e
tempos de acesso mais vantajosos comparados com aqueles ndao-opticos.

O estudo de materiais nao-lineares que apresentam propriedades interessantes do
ponto de vista das aplicacoes fotonicas é uma tarefa fundamental para o desenvolvimento
da tecnologia. Ha ainda que se destacar a importancia, do ponto de vista da pesquisa, de
estudos sistematicos, tanto tedricos quantos experimentais, para a compreensao dos diver-
sos mecanismos responsaveis pelas nao-linearidades épticas ou, de forma mais abrangente,
da interacao da luz com os meios materiais.

Basicamente, todos os materiais apresentam propriedades 6pticas nao-lineares. A
observacao destes efeitos varia dependendo da natureza da estrutura eletronica, atomica
e molecular dos contribuintes do meio, da sua simetria e da sua forma geométrica [2].

Nesta tese, trabalhamos com materiais inorganicos. A nao-linearidade destes materiais
¢ normalmente caracterizada através das suas propriedades macroscépicas (susceptibili-
dades macroscépicas). Dentro da categoria dos materiais inorganicos podemos citar os
materiais vitreos. Estes materiais sao muito atrativos para aplicacoes em dispositivos
fotonicos ja que alguns tipos, além de posuirem grandes linearidades, apresentam alta

durabilidade mecanica e compatibilidade para a fabricacao de fibras e guias de onda.



INTRODUCAO 2

As propriedades opticas nao-lineares desses materiais vitreos podem ser divididas
em dois grupos: ressonante e nao-ressonante (nao-ressonante porque a nao-linearidade é
produzida pela excitagao com lasers cuja frequéncia na regiao esta abaixo da banda de
conducao). Os vidros nao-lineares possuem uma carcteristica importante por possuirem
um alto indice de refracao, como os vidros 6xidos com metais pesados, vidros calcogenetos
e os vidros compostos contendo semicondutores ou aglomerados metalicos.

O objetivo desta tese foi pesquisar diferentes materiais da classe dos metais pesa-
dos para aplicacoes em dispositivos fotonicos, como por exemplo limitadores 6pticos e
explorando a capacidade destes materiais quanto a absorcao de luz em altas intensidades.

Os materiais estudados nesta tese foram os vidros 6xidos com metais pesados. Nesses
materiais, foram investigados o processo de refragao nao-linear e absor¢ao nao-linear bem
como o comportamento de limitador para uma absorcao de dois e trés fétons e absorcao

multifotonica.



CAPITULO 2

OPTICA NAO-LINEAR

2.1 INTERACAO DA LUZ COM A MATERIA

A incidéncia de luz sobre um material resulta num deslocamento relativo entre car-
gas positivas e negativas, ou seja, ¢ induzida uma polarizacao [3]. Como numa onda
luminosa os campos elétricos e magnéticos oscilam senoidalmente com freqiiéncias entre
10 Hz e 10'"Hz, é conveniente modelar a interacao da luz com a matéria através de
uma polarizacao que oscila em resposta ao campo elétrico aplicado.

Matematicamente, a relagdo entre a polarizacdo macroscopica induzida, P(t), e o

campo elétrico incidente, E(t), ¢ dada por [2]:

+o0
Pi(t) = / R;;(t — 7).E;(T)dT, (2.1)

o0

onde P; é uma componente da polarizacao, o tensor R;;(t — 7) é a funcao resposta do
material e os sub-indices representam os eixos do sistema de coordenadas cartesianas.
Como o campo elétrico E(t) oscila senoidalmente, podemos expresséi-lo em termos de

uma transformada de Fourier, F(w), segundo a relagao:

Ei(t):/_ OOEi(w).eXp(—iwt)dw. (2.2)

o0

Entao, substituindo a equagao (2.2) em (2.1) obtém-se:

P = [ ) By exp(—iwn) (23)
+o0
Xij(w) :/ R;j(T). exp(—iwT)dw, (2.4)
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onde o tensor susceptibilidade x;;(w) é o andlogo, no dominio espectral, a funcao resposta

R;;, associada ao dominio temporal. Assim, é possivel definir:

Pi(w) = xij(w).Ej(w), (25)
que é uma maneira conveniente de representar a polarizacao induzida por uma compo-

nente espectral da luz incidente. Note-se que, num meio isotrépico, o indice de refracao,

n(w), esta associado & susceptibilidade segundo a equagao:

n(w)? = e(w) = 1+ 4ry(w), (2.6)

expressa no sistema eletrostatico (esu) e na qual (w) representa a permissividade elétrica.

As equacOes acima sao aplicaveis quando os campos que interagem com o meio sao
relativamente fracos. Mas, a medida que a intensidade de luz incidente é aumentada, a
aproximacao linear deixa de ser valida e deve-se considerar uma expansao nao-linear para

P(w) da forma:

@ BB+ EEE + .., (2.7)

onde ) é a susceptibilidade descrita anteriormente, x® é o tensor que representa a
susceptibilidade nao-linear de segunda ordem, e os demais tensores (™ sao as suscepti-
bilidades de ordem n. Os efeitos nao-lineares sao geralmente induzidos por lasers capazes
de produzir campos intensos que atuam sobre os elétrons opticamente ativos da matéria.
Para termos idéia da ordem de grandeza, enquanto os campos atomicos sao da ordem
de 10'°V/em, campos de 10°V/cm resultam de intensidades préximas a 1GW/em?, que
podem ser obtidas com relativa facilidade no laboratoério. Note-se ainda que, cada termo
da equagao (2.7) é responsavel pela geracao de luz e as possibilidades sdo as mais di-
versas, dependendo das polarizagoes, intensidades e freqiiéncias dos campos incidentes
e também das caracteristicas do meio. Diversos fenomenos sao descritos pela equagao
(2.7), como por exemplo, absor¢ao e a refracao linear e nao-linear. O principal objetivo

deste trabalho é estudar basicamente estes efeitos do ponto de vista de suas propriedades

espectrais em vidros 6xidos com metais pesados.
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2.2 EFEITOS NAO-LINEARES

Para ilustrarmos alguns possiveis efeitos épticos nao-lineares associados a equacgao
(2.7), é interessante considerar apenas um campo incidente, linearmente polarizado,
propagando-se na direcao z com um vetor de onda k. Essa onda é representada como

sendo:

E(w) = E(0) cos(wt — kz). (2.8)

Substituindo (2.8) em (2.7), desprezando os termos de ordem superior a trés e fazendo
o uso das relagoes trigonométricas cos? = (1 + cos26) e cos® 0 = (3 cosf + cos30),

teremos como resultado:

1 1
P = xWE(0) cos (wt — kz) + 5><<2>E2(0) [1 4 cos (2wt — 2kz)] + 1X<3>E3(0) (2.9)

[3 cos (wt — kz) + cos (3wt — 3kz)].

Observa-se nesse exemplo que os termos nao-lineares podem introduzir novas freqiiéncias
na polarizagao do meio. Isto pode significar que, além da freqiiéncia fundamental, w, serd
emitida luz com freqiiéncia 2w e 3w, que sao o segundo e o terceiro harmonico associados
a Y@ e x®), respectivamente. Também serd gerada uma polarizacdo estatica igual a
(1/2)x® E%(0), que pode ser entendida como uma retificacio éptica. Em geral, a cada
componente da polarizagao temos um efeito diferente que depende, em geral, das carac-
teristicas do material e dos campos incidentes.

Uma outra maneira de analisarmos os efeitos nao-lineares é reescrevendo a equagao
(2.7) considerando uma susceptibilidade efetiva x.; que depende da magnitude do campo

elétrico:

P=x..E (2.10)

Entao, a substitui¢do de x por x.; na equacao (2.6) indica que podem ocorrer mu-

dancas no indice de refracao devido a interacao dos campos incidentes no material. Um
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exemplo interessante é considerar dois campos incidentes, sendo um deles estatico, da

forma:

E=F0)+ E(w) = E(0)+ E(0) cos(wt — kz), (2.11)

e depois substitui-la na equagao (2.7) considerando no desenvolvimento apenas as com-

ponentes que oscilam com freqiiéncia w. O resultado sera:

P(w) = {X“) +2xPE(0) + 3x P E*(0) + zx(?’)EQ(O)] E(w). (2.12)

Comparando (2.12) com (2.10), podemos concluir que:

3
Xef = {x“) +2xPE(0) + 3xP E*(0) + Zx(g)EQ(O)] - (2.13)

Se substituirmos agora (2.13) na expressao em (2.6), considerando x.;r = x e ni =

1+ 47xW, temos como resultado:

n(w) = no(w) + n E£(0) + n2(0)E*(0) + ny(w) E*(0), (2.14)

onde foi usada a aproximacao n?

—n2 = 2ng(n — ng), supondo que a variagao no indice
de refracao seja pequena. Note-se que os termos proporcionais a £%(0) da equagao (2.14)

estao associados a efeitos pticos nao-lineares. Na equagao (2.14):

472 (2.15)
ny = 2.1
1 o 5
613
n2(0) = 22 (2.16)
3y
na(w) = o (2.17)

onde os termos que contém ny, n2(0) e ny(w) representam, respectivamente, o efeito
eletroéptico linear, o efeito eletrodptico quadratico e o efeito Kerr éptico. Este tltimo
termo € o efeito de terceira ordem que esta associado a dependéncia do indice de refracao

com a intensidade do campo incidente de frequéncia w, o que nos permite aplicacoes como
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o chaveamento 6ptico da luz, por exemplo. O coeficiente de segunda ordem, n,, esta
associado a aplicagoes de chaveamento eletrodptico em que um campo elétrico estatico
induz variacao no indice de refragao. Numa discussao mais rigorosa, os componentes
tensoriais das susceptibilidade devem ser considerados.

Quando campos com freqiiéncias diferentes interagem com um meio transparente, o
processo nao-linear pode ser entendido como uma transferéncia de energia entre as ondas,
mediada pelo material. Os efeitos de segunda ordem representam processos de mistura
de trés ondas, e os efeitos de terceira ordem, misturas de quatro ondas. E conveniente
utilizar notacgoes diferentes para as diversas susceptibilidades, de acordo com os efeitos
a elas associados. Por exemplo, no caso da geracao de segundo harmonico, a segunda
susceptibildade é representada por x?(—2w,w,w), que indica uma mistura de trés ondas
na qual a onda com freqiiéncia 2w é gerada a partir da interagao de duas ondas com
freqiiéncia w; o sinal negativo que aparece estd associado a conservacao do momento linear
no processo. Num caso mais geral, X(Q)(—W3,w1,w2) representa a geracao da freqiiéncia
w3 = wy + wy a partir da interagao entre as outras duas, através do meio. Analogamente,
X (—wy, w1, wy, w3) representa uma mistura de quatro ondas; quando w; = wy = wy = w,
e wy = 3w, significa que o processo representado é a geracao de terceiro harmonico e,
quando w; = —wy = w3 = w, a susceptibilidade refere-se ao efeito Kerr éptico, ou a
mistura degenerada de quatro ondas. Efeitos associados as susceptibilidades de ordem
trés e cinco, ou seja, Y e x®, serdo objetos de estudo neste trabalho e, os outros foram
colocados para o leitor ter uma idéia do significado fisico dos termos da equagao (2.14).

Um estudo mais detalhado deste assunto encontra-se na referéncia [3].



CAPITULO 3

ESPECTROSCOPIA NAO-LINEAR

3.1 PROPRIEDADES OPTICAS NAO-LINEARES DE MATERIAIS

O desenvolvimento e o uso adequado de certas técnicas experimentais constituem
ferramentas fundamentais na Fisica, de uma maneira geral. Através delas é possivel
obter informacoes sobre a estrutura da matéria, testar e aprimorar métodos teoricos,
caracterizar materiais e selecionar os mais interessantes para aplicacoes especificas. No
dominio da éptica nao-linear, determinadas técnicas estao intimamente relacionadas aos
principios de funcionamento de dispositivos fotonicos.

Existem diversos experimentos a partir dos quais € possivel determinar nao-linearidades
6pticas de moléculas em solucao, de cristais, filmes, vidros, etc. A escolha de um dado
tipo de experimento depende da propriedade especifica que se deseja medir e como esta
relacionada com as susceptibilidades discutidas no capitulo 2. Neste capitulo, iremos
analizar com mais detalhes os termos da expansao para a polarizacao para destacar cer-
tas propriedades fisicas de materiais. Particularmente, iremos analisar os efeitos devido
a susceptibilidade de terceira e quinta ordens. Como vimos anteriormente, os coeficientes
opticos nao-lineares dependem do comprimento de onda de excitagao e grandes aumentos
em seus valores podem ocorrer devido a ressonancias de um e dois fotons. Quando se
trata de susceptibilidade de terceira ordem, ressonancias devido a absorc¢ao de trés fétons
também sao importantes. Além do comprimento de onda, a duragao temporal e a taxa de
repeticao dos pulsos épticos de excitagao, juntamente com a energia dos pulsos incidentes
podem influenciar nas nao-linearidades, excitando diferentes mecanismos nao-lineares.
Por exemplo, no caso de efeitos de terceira ordem, para que as nao-linearidades medidas

sejam puramente eletronicas, deve-se evitar efeitos térmicos. Em geral, as medigoes sao
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feitas usando um material padrao como referéncia.

3.2 A TECNICA DE VARREDURA-Z

No capitulo 1 descrevemos de forma resumida os efeitos 6ticos nao-lineares usando um
modelo semiclassico. Descrevemos como a polarizacao de um meio responde a um campo
elétrico intenso, ou a uma onda ressonante com uma transicao do material. Expandindo
a susceptibilidade em termos de ordem superior, expressando no tensor x a dependéncia
com o campo elétrico, esperamos descrever de forma correta a polarizacao do material em
fungao do campo. Com isso, conseguimos descrever como uma onda eletromagnética atua
sobre o material, alterando suas caracteristicas épticas. Mostraremos neste capitulo como
esta alteracao das caracteristicas 6pticas ird provocar uma alteracao na onda propagante.

Entre os efeitos fisicos provocados pela mudanca do indice de refracao do material
com a intensidade do campo incidente, temos a automodulacao de fase da onda que
se propaga no meio. Esta variagdo de fase da onda mostra claramente como a nao-
linearidade da polarizacao, surgida a partir de um campo intenso, acaba por alterar o
campo. O resultado é um efeito de auto-acao, onde o campo ird alterar sua propagagao
pela interacao nao-linear com o material.

A modulacao de fase do campo incidente no regime espacial, da origem ao efeito
conhecido por autofocalizacao do feixe. Para entendermos este efeito consideramos um
feixe incidente sobre uma amostra num modo predominante gaussinano mais intenso no
centro, enfraquecendo a medida que nos afastamos do eixo de simetria.

Considerando que esta amostra seja uma lamina uniforme, esperamos que o feixe de
baixa intensidade se propague através da lamina, emergindo pela outra face sem qualquer
distorcao em sua fase ou amplitude. No caso de um material cujo o indice de refracao
sofra um aumento com a intensidade de luz, a mudanca do indice de refracao provoca
um atraso na propagacao do centro do feixe, comparado com a periferia do mesmo. Este
aumento do caminho ético para o centro do feixe fard com que ele saia do material com
uma distor¢ao de fase semelhante a que ocorreria com uma lente convergente (figura

3.1). E como se o feixe no material se tornasse uma lente convergente, provocando uma
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alteracao na fase e fazendo com que ele passe a convergir.

Frenie de onda incidente Frente de onda trarsmitida

Perfil de
intensidade — ™

«+— Lémina
h)

a)

C

)

Figura 3.1. Autofocalizagdo de um feixe gaussiano: a) Transmissao de um feixe gaussiano
em um material com indice de refracao independente da intensidade. b) Transmissao de um
feixe gaussiano por um material no qual o indice de refragdo aumenta com a intensidade. ¢) O

aumento do caminho 6tico para o centro do feixe é semelhante ao de uma lente convergente.

O efeito de autofocalizacao pode ser um fator limitante em sistemas de alta poténcia,
pois o feixe se auto-focalizando origina altas intensidades dentro da amostra, podendo
ocasionar sua auto-destrui¢cao. Por outro lado, para intensidades adequadas, pode ser
possivel compensar a divergéncia do feixe, e este passa a se propagar sem divergir. Este
¢ o caso da geracao de sélitons espaciais. Se um material com uma variagao positiva do
indice de refracao atua como uma lente convergente, um material no qual o indice de
refragao diminui com o aumento da intensidade ira atuar como uma lente divergente.

Considere agora um feixe gaussiano incidindo em um meio que apresenta uma redugao
do indice de refracao com o aumento da intensidade. No centro do feixe, a velocidade de
propagacao sera maior, e ele ira adiantar-se em relagao as bordas. Este avanco da frente
da onda no centro do feixe serd semelhante a acdo de uma lente divergente (figura 3.2).

Este efeito é conhecido como autodesfocalizacao. Por outro lado, esse efeito é observado,
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por exemplo, em casos onde ocorre o aquecimento local de um material, como uma célula
contendo um liquido. Neste caso, a densidade do material no centro do feixe diminuira

e, com isso, o indice de refracao sofre alteracao.

a) Frente de onda mClﬂ.EIltE Frente de onda transmitida

Iq—Lamma

| ||

Figura 3.2. Autodesfocalizacao de um feixe gaussiano: a) Transmissao de um feixe gaussiano

b)

em um material com indice de refracdo independente da intensidade. b) Transmissdo de um
feixe gaussiano por um material no qual o indice de refragdo diminui com a intensidade. ¢) A

reducgao do caminho ético para o centro do feixe é semelhante ao de uma lente divergente.

Estes efeitos de auto-acao do feixe (autofocalizacdo e autodesfocalizagdo) podem ser
empregados para medir a variagao do indice de refragao do material com a intensidade.
Uma técnica foi proposta em 1989 por M. Sheik-Bahae e colaboradores [4] (varredura-Z),
com base nestes efeitos é possivel medir o indice de refragao nao-linear e coeficiente de

absorcao nao-linear.

3.3 DESCRICAO TEORICA DA TECNICA

Na técnica de varredura Z, empregamos um feixe gaussiano gerado por um laser

pulsado ou continuo. Este feixe gaussiano atravessa uma lente, e ird atingir um diametro
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minimo no foco da lente. Neste local, a intensidade serd méaxima, pois toda a poténcia
incidente é concentrada em um disco de raio menor que uma centena de micrometros,
dependendo do valor do comprimento focal da lente. O feixe continuara a se propagar,
divergindo a partir deste local de raio minimo.

Como vimos, ao incidirmos um feixe que tenha um maximo de intensidade no centro
sobre uma amostra com uma variacao positiva do indice de refracao com a intensidade,
teremos o efeito de autofocalizagao. Este efeito sera maior quanto maior for a intensidade
incidente. A amostra em estudo é deslocada ao longo do eixo focal da lente, como mostra

a figura (3.3).

Amostra
Ny
t U i z 1.
Laser T Iris Detetor

Lente

Figura 3.3. Montagem baésica da experiéncia de Varredura Z. O detetor ird medir as variacoes
de fase provocadas pelos efeitos 6ticos nao-lineares da amostra, a medida que ela se desloca ao

longo da diregao de propagacao do feixe (z). A cintura do feixe define a posi¢ao z = 0.

Analisaremos o sinal medido pelo detetor colocado atras de uma iris situada a uma
distancia d do ponto correspondente a cintura minima do feixe colocando a amostra em
diferentes posicoes ao longo do feixe. Com a amostra colocada entre a o foco e a lente,
o efeito de autofocalizacao sera pequeno, pois a intensidade sobre a amostra ainda é
pequena. Com isso, o feixe continuard a se propagar sem alterar sua convergéncia e
nao esperamos observar alteracoes na intensidade medida pelo detetor. No entanto, se
deslocarmos a amostra, aproximando-a do foco, a autofocalizacao sera mais forte devido
ao aumento da intensidade. Com isso, o feixe ird convergir antes da posicao na qual a

cintura minima estava anteriormente, causando um aumento na divergéencia além daquele
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ponto. O detetor ird medir uma reducao na intensidade total que atravessa a iris (figura
3.4a). Se a amostra for posicionada logo apds a cintura minima, entre esta e a iris, ela
ird continuar atuando como uma lente convergente, devido a grande intensidade do feixe.
A divergéncia do feixe a partir da posigao de cintura minima sera diminuida devido a
autofocalizagao. Com isso, teremos mais luz sobre a iris, produzindo agora um aumento na
intensidade medida pelo detetor (figura 3.4b). Afastando a amostra da posigao de cintura
minima, a redugao da intensidade sobre a amostra reduzira o efeito de autofocalizagao, e

novamente o feixe voltara a se propagar sem alteragoes causadas por efeitos nao-lineares.

a)

h)

Figura 3.4. A autofocalizacao do feixe provocada por uma nao-linearidade positiva ird provocar
uma variacao na intensidade medida pelo detetor & medida que a amostra se desloca. a) A
convergéncia do feixe antes da cintura produz uma diminuigdo na intensidade medida. b) A

convergéncia do feixe depois da cintura produz um aumento na intensidade medida

Se tracarmos uma curva da intensidade medida pelo detetor em funcao da posicao
da amostra, iremos observar que a intensidade se reduz a medida que aproximamos a
amostra regiao focal e a afastamos da lente, até atingir um minimo antes de alcancar o
de cintura minima. Ao ultrapassar o foco, teremos um aumento rapido na intensidade,

atingindo um maximo um pouco além. A intensidade volta a cair, atingindo um valor
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préximo ao inicial ao nos afastarmos da regiao de focalizacao. Este comportamento é
visto na figura (3.5) para a curva com linhas tragejadas. Para uma amostra com uma

variacao negativa do indice refracao o comportamento é exatamente o oposto.

1.03
™ B
L=
@ 102 —r
E 10 v : S
o L ! =l
= " \," ..
& 1.00
T "-_“ :‘J\ /",.--"'"
.E 0.99 + .
2 1 fa § \
@ 098 “apen
[
— I

0.97

z{cm)

Figura 3.5. Curva tedrica para a intensidade medida pelo detetor em fungao da posigao (z)
da amostra. A curva com linhas tracejadas é tipica para amostras com (ng > 0) e a curva com

linha continua para amostras com (ny < 0).

Uma primeira observagao desta curva ja nos permite determinar se a nao-linearidade
do indice de refragao apresentada pela amostra é positiva ou negativa. Concluimos ainda
que o arranjo formado pelo detetor e a iris permite transformar as variacoes de fase de
um feixe gaussiano em variacoes de intensidade. Isto torna facil a verificacao dos efeitos
de automodulacao de fase vistos aqui, pois nao precisamos realizar uma analise de todo
o perfil de intensidade do feixe e calculos para analisar a propagacao deste feixe, se o
que queremos € apenas a variacao introduzida no centro do feixe. Esta variacao de fase
pode ser medida por um detetor e uma iris, que irao transformar esta variacao em um
sinal elétrico. Podemos fazer o tratamento deste sinal e medir por ele a distorcao de fase.
Assim, a técnica de varredura-Z pode ser usada para medir com precisao a variacao do

indice de refracgao.



3.3 DESCRIGAO TEORICA DA TECNICA 15

3.3.1 Nao-linearidades dpticas

A descricao anterior permite desenvolver um método para medir o termo nao-linear
de refracao ny. Calcularemos a seguir como ird variar o sinal medido pelo detetor na
figura (3.3) para o deslocamento de uma amostra ao longo da dire¢do de propagagao do
feixe (z) devido aos efeitos nao-lineares de refragao e absorgao. Se considerarmos o indice
de refracao total da amostra n, podemos separa-lo em dois termos. O primeiro envolve a
contribuicao da parte linear do indice de refracao, e o segundo a contribuicao do termo

nao-linear. Para a absorcao a idéia é andloga. Assim:

n(l) =no+ An(I) = ng + nol, (3.1)

all) = ag + asl, (3.2)

com ngy é o termo linear da refracao, e ny é 0 termo nao linear na equagao (2.1); ag é
o coeficiente de absorcao linear, e oy é o coeficiente de absor¢ao nao-linear em (2.2). [
corresponde & intensidade do feixe em um dado ponto da amostra e, como veremos, esta
intensidade sera uma funcao da posicao da amostra no feixe gaussiano. A intensidade do
feixe gaussiano apresenta uma dependéncia com a posicao ao longo do feixe z e com a
distancia radial r em relacao ao eixo de simetria.

Se o feixe incidente for gaussiano o campo elétrico E(r, z) do feixe pode ser expresso

por:
wo r? ikr? _
Bl ) = By |y = iy ¥ 3
w?(2) = wl {1 + (220)2} , (3-4)

R(z) = » [1 + (—)2} , (3-5)
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kw?
20 = 9 )

(3-6)
sendo w(z) a distancia na qual a intensidade do feixe cai por um fator %, comparada com
o valor da intensidade no centro r = 0, e wy € a cintura minima. O raio de curvatura
da frente de onda na posigdo z é dado por R(z); zy é o comprimento de difragao, ou
parametro confocal de feixe ou ainda comprimento de Rayleigh; k é o vetor de onda e
®(z,t) representa a fase longitudinal.

Na figura (3.6), a seguir, estao representados alguns dos parametros do feixe gaussiano.
E mostrado um corte no plano xz e podemos ver duas hipérboles que correspondem a
direcao de propagacao dos raios luminosos nais externos. De fato, o feixe apresenta sime-
tria cilindrica em torno do eixo z de tal forma que, no plano xy, o padrao de intensidade

detectado é circular.

Figura 3.6. Representacao esquematica de um feixe gaussiano, com cintura minima wg e
parametro confocal zp, que se propaga na direcao z. As hipérboles, acima e abaixo do eixo

z, representam a direcao de propacao do feixe, que apresenta simetria cilindrica

E importante notar que a equagao (3.3) também ¢é valida para representar um feixe
gaussiano apés passar por uma lente, cujo efeito é, basicamente, modificar w(z), z e
R(z), dependendo de sua distancia focal [3].

Da equagao (3.3), podemos calcular ainda a intensidade do feixe, a partir do quadrado

do moédulo do campo. Esta intensidade serd dada por



3.3 DESCRIGAO TEORICA DA TECNICA 17

Ieurt) = o) 52 e | 0. (57)

Note-se que [ corresponde a intensidade méxima, a qual ocorre no centro do feixe
(r =0,z = 0). Iremos considerar uma amostra de espessura L pequena, de modo que
a variagao do raio (w) do feixe quando este se propaga no interior da amostra possa ser
desprezada. Isto é valido quando L < z.

Com estas consideragoes, podemos calcular a propagacao do feixe gaussiano no interior
de uma amostra com um termo nao-linear no indice de refragao. Por outro lado, devemos
supor que as variagoes na amplitude do campo sejam pequenas em distancias da ordem do
comprimento de onda, e entao escrever a variagao de fase sofrida pelo campo, de acordo

com a equagao (3.1), como:

dd(z1,t)

= = An(Dk, (3.8)

e para a variacao da intensidade no interior da amostra por

dl(z/)
dz/!

= —a(D)I(zr), (3-9)
onde «a é o coeficiente de absorcao linear do material e 2/ é a coordenada no interior
da amostra, que nao deve ser confundida com a posi¢ao da amostra z. Vemos que uma
variacao positiva do indice de refracao ird introduzir um atraso de fase, enquanto que
uma variagao negativa de n ird introduzir um adiantamento de fase.

A integragao da equacgao (3.9) implica que a intensidade I(z/) no interior da amostra

¢ dada por:

I(r) = I; exp(—az!)

= I a2]iL€f(2/)7 (3.10)

onde [ representa a intensidade incidente na amostra (2/ = 0) e o comprimento efetivo

L.y da amostra leva em conta a variacao da intensidade no interior do material:

1 — exp(—apz/)

Les(21) = (3.11)

(%]
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Note-se que a intensidade I deve levar em conta a perda por reflexao na primeira
face da amostra e na segunda face para a intensidade transmitida.

Substituindo An = nsl(z/), com I(z/) dado pela equacao (3.10), na equagao (3.8) e
integrando no intervalo 0 < z/ < L, obtém-se a variagao da fase do feixe, apds interagir
com a amostra:

kno

AP = —1In[l + asl;L.y], (3.12)
Qo

onde Lep = Leg(2/ = L).
Suponha que a amostra esteja na regiao do parametro confocal. Entao, o campo

incidente F; é dado por:

Ei(z ~ 0,1,) = Eo(t) exp {;22(21 , (3.13)

que apods se propagar na amostra assume a forma:

Ei(z,1t) —agL
Et<2,7’, t) = m exXp |:T + ZA(D(Z,T, t):| s (314)

onde A® é dado pela equacao (3.12).

Para encontrarmos a intensidade no interior da amostra, consideramos ser valida a
aproximagcao asl < «p, correspondente a uma pequena variacao do coeficiente de ab-
sor¢ao provocada pela intensidade incidente. O sinal medido pelo detetor sera propor-
cional a intensidade transmitida pela amostra. Ao fazermos uma medida de Varredura
Z teremos, neste caso, a integracao da intensidade transmitida pela amostra. Este sinal,

normalizado pela parte linear, tem como resultado:

B A [T I (1) pdp
(=) = Amexp(—aoL) [y Io(2!)pdp’ (3-15)
ou ainda
() = =BG (316

onde
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o a2IOLef
fo(z) = 1+ (Z_zo)2

Para variacoes pequenas no coeficiente de absor¢ao da amostra, a transmitancia nor-

(3-17)

malizada (equagado 3.16) pode ser reduzida a uma expansdo em primeira ordem cujo

resultado é:

1 O[2[0Lef
21+ (£)*

Concluimos portanto que a Varredura Z permite medir de forma simples a absorcao

T(z) = (318)

nao-linear de uma amostra, se conhecermos os parametros do feixe (poténcia P, parametro
confocal (zp) e os parametros lineares da amostra ( indice de refracdo ng, coeficiente de
absor¢ao linear o e espessura L)). Como tais valores podem ser obtidos com grande
precisao, nosso limite de resolugao para uma medida de as depende principalmente da
resolucao em uma medida de intensidade pelo detetor.

Voltando a equagao (3.14) e, supondo que os efeitos de absor¢do nao-linear sejam

despreziveis, ou seja, asl < ag, entao, podemos escrevé-la na forma:

—agL
Biert) = Bt esp | 0% 4ol (3.10)

que é o campo na saida da amostra cuja variacao de fase, considerando a intensidade

incidente dada pela equagao (3.7), é dada por:

—2r?
Ap(z,1r,t) = Ago(z,t) exp [wQ(z)} : (3.20)
com
-A
Ado(z,t) = #{)‘QQ, (3.21)
e
A (t) = knolo(t)Ley = kAngLey, (3.22)

sendo /y(t) a intensidade incidente quando a amostra estd no foco.
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Para calcular o campo que atinge a abertura (iris) defronte ao detetor, é possivel
utilizar o método da decomposigao gaussiana [5], que consiste em expandir a variagao de

fase ndo-linear da equagao (3.19) em série de Taylor como:

, = [IAD(z, )] 2mr?
€xp [ZACI><Z, T, t)] = T;) T exX _wQ—(z) ) (323)
e, como E; é dado pela equagao (3.13), entao:
E(z,rt) = Ey(t) ex —aol OOM&?X — - (3.24)
t\~y 1 — L0 p 2 o ml . p w,?n()(z) ) 3-24
onde
w?(2)

De acordo com a equagao (3.24) o campo elétrico que sai da amostra pode ser en-
tendido como uma soma infinita de feixes gaussianos, cujas cinturas sao decrescentes,
dadas por (3.25). Com isso, basta considerar a propagagao de cada um destes feixes
gaussianos, desde a amostra até a abertura defronte ao detetor, e soma-los novamente, a
fim de reconstruir o campo total.

Fisicamente, o efeito da propagacao de um feixe gaussiano consiste na alteracao, a
medida que a frente de onda se desloca, da sua cintura (w) e do seu raio de curvatura (R).
Um formalismo adequado para descrever este processo consiste em definir um parametro
(q¢) dado por:

1 1 i\

q(2) - R(z) B Tw?(z)’ (3.26)

E possivel demonstrar que o parimetro (q) evolui de acordo com a matriz ABC'D
associada & propagacao [3]. Para o caso especifico da propagacao de um feixe gaussiano
que compoe a equagao (3.24), a equagao (3.26)nos fornece:

1 1 21

% ~ R ma (3-27)
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1 1 21

L 28
4o Rm kw2’ (3:28)

onde gy, R e w,,o estao associados ao feixe que deixa a amostra e, q,, R,, e w,, ao feixe
que atinge a abertura defronte ao detetor, situado a uma distancia d. De acordo com o

formalismo da matriz ABC'D para a propagacao livre deste feixe, vale a seguinte ralagao

3]:

da = 9o + d7 (329)

onde (d) é a distancia de propagagao no espago livre da amostra até até a abertura da
iris.

Desta forma, as componentes do campo continuarao sendo gaussianas e continuard
sendo possivel representd-las por uma equagao semelhante a equagao (3.3). Contudo, o

campo total, F,, que atinge a abertura é dado por:

m! Wy, 2 B 2R,,
(3-30)

onde R, e w,, sdo obtidos substituindo as equagoes (3.27) e (3.28) em (3.29). O resultado

m=0

sera:

wE = w? 2 d_2
m — Wmo | 9 + d2 ) (331)
1
g
R, =d (1 - m) ) (3‘32)
dm
kw?,
A = = 2, (3-33)
d
g=1+ R (3-34)
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_ d
©,, = tan"* <§—) , (3-35)

com (©,,) sendo uma medida do espalhamento angular do feixe nas proximidades do
detetor.

No entanto, para a poténcia que chega no detetor, usaremos o fato de que existe uma
iris com uma abertura pequena [5]. Com isso, a luz transmitida através da abertura pode

ser expressa através da seguinte equacao:

|E, (z,7 =0, A¢0)|2
|Ea (Z,’]” = 07 A¢0 = 0)|27

onde foi considerado apenas o campo no centro da iris, em r = 0. A interpretacao fisica

T(z, ADy) = (3-36)

da equagao (3.36) é evidente, uma vez que relaciona a transmissao 7' a razao entre o
campo que teve sua fase modificada pelo meio e o campo que chegaria ao detetor sem
interagir com a amostra.

Supondo, agora, que a variagao de fase A¢y seja pequena o suficiente para que apenas

os dois primeiros termos da equacao (3.30) sejam levados em conta, temos:

'w_o exp (290) ) (3-37)

—apL
Ea(ZW:O,A(bo:O):EoeXP( o ) 0

—aoLL
E.(z,7r =0,A¢y) = Epexp ( 050 > [Z_Og) exp (10) + z'AcﬁolfU—llO exp (i@l)] . (3-38)

com wy, woo, Op e O; dados pelas equagoes (3.31) e (3.35). Apds a susbstituigao destes

valores e algumas manipulagoes algébricas, obtém-se a seguinte expressao para T'(z, Ady):

2

T(z, Adg) = 5 : (3-39)

Para resolver a equagao (3.39) ¢é ttil considerar a aproximagao do campo distante

d > zy e promover uma mudanca de variaveis:
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T = o (3-40)

E também conveniente usar a equacio (3.21), que relaciona Agg(z,t) com Adg(t).

Desta forma, apds algumas manipulacoes algébricas, obtemos:

4A(1)017
(22 +9) (22 + 1)’

que é a equacao para a transmitancia normalizada usada para os ajustes experimentais de

T(x)=1+ (3.41)

varredura-Z onde consideramos apenas a nao-linearidade ciibica na descricao do método.
Como A®y = knolyL.s, fica evidente, pela equacdo (3.41), que o meio nao-linear, ao
modificar a fase do feixe incidente, produz variagoes na transmitancia da luz no campo
distante, que podem ser medidas com o auxilio de uma iris, colocada defronte ao detetor.

As posicoes do pico e do vale da curva de varredura-Z podem ser obtidas derivando a
equacao (3.41) em relagao a x, para encontrar os maximos e minimos da fungao. Desta
forma, obtém-se os valores de z,,, no pico e no vale, que sao simétricos em relacao a

posicao z = 0:

xp, = £0, 858, (3.42)

e a separagao entre pico e vale, AZ,_, = 1,7z, é dada por:

AZy 21,72, (3-43)

onde zy é o parametro confocal do feixe, que pode ser obtido da curva de varredura-Z,
usando (3.41).
A substitui¢ao da equagdo (3.42) em (3.41), permite-nos obter a varia¢do da trans-

missao, AT entre o pico e o vale:

Ad, (3-44)

ou ainda
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AT,_, = 0,406 | Ady| . (3-45)

A abertura defronte ao detetor serd representada matematicamente por:

2r2
S=1- eXp(_ w2 )7 (346)

onde r, é o raio de abertura da iris e w, é a cintura do feixe sobre a iris.

Logo, medidas de transmissao normalizada com S = 1 permitem determinar o valor
do coeficiente de absorcao nao-linear, o, e de maneira analoga, medidas com S — 0
permitem determinar ns.

Note-se que a equacao (3.45) estd relacionada com a fase nao-linear. Portanto, a
partir de uma varredura Z, podemos encontrar o sinal e a magnitude da parte real da
nao-linearidade, ns.

Todo o procedimento feito para encontrarmos a equagao para a transmitancia normal-
izada para nao-linearidades ciibicas, pode ser feito de maneira similar para o tratamento
de nao-linearidades de ordem superior. Indiferente da ordem da nao-linearidade, o mesmo
carater qualitativo é esperado na analise de varredura-Z para este caso. Em particular,
examinaremos nao-linearidades de ordem cinco [3], que por sua vez, podem ser represen-

tadas por uma variagao no indice de refragao nao-linear por:

An = nyl?. (3.47)

Para o efeito de ordem cinco, consideraremos novamente uma amostra de espessura
pequena e o uso de um feixe gaussiano. Neste procedimento, tomaremos os dois primeiros
termos da soma em (3.30), sé que agora param =0em =2emvezde m=0em =1
para ordem trés. Neste caso, para uma abertura pequena na frente do detetor, a separagao

entre pico e vale é dada por:

AZ, , = 1,2z2. (3.48)

Para uma abertura pequena (S — 0), os célculos mostram também que
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AT,_, 20,21 |ADy| (3-49)

sendo a fase nao-linear dada por:

(3-50)

Ado(t) = knaI2(t) {1 - eXp(_QaL)] |

2a

Calculos mostram também que a dependéncia do tamanho da abertura em (3.49) pode
ser aproximada multiplicando o lado direito por (1 — S)%%5 como foi feito para terceira
ordem.

Quando a refracao nao-linear é causada por ambas nao-linearidades de ordem trés e

ordem cinco, podemos considerar que [6]:

AT, , = ATE + AT (3-51)

ou ainda

1 — exp (=200
AT,_, = 0,406kns Ty + 0, 21knyl2 GXZLO wl) ] (3-52)

Por outro lado, quando incluimos a nao-linearidade de ordem cinco para absorgao,
nao encontramos uma solu¢ao exata embora exista uma solu¢ao aproximada [7]. Uma
rapida ilustracao de como seria esta solugao, é admitir que a intensidade éptica [ satisfaz
a equagcao:

dl

= ol - anl?® — . (3-53)

Nesta equacgao, levamos em conta mais um ordem na equagao (3.2). Nesta ordem,

seria: o coeficiente de absor¢ao linear o (cm ™), o coeficiente de absorcao de dois fétons

Ccm : ~ N , cm3
Qo (GW) e o coeficiente de absorcao de trés fétons ay <W)

A solugao aproximada de (3.53) é dada por:

I(z) = Iyexp (—az)

14 I, (3_5 _ Z_i) [1— exp (—ap2)] + W%Tzwfo)log [1 + 2200 [1 — exp (—agz)]] .
(3-54)
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Note-se que, quando (ay) é zero, a solu¢do em (3.54) torna-se a solu¢ao exata para a

equacgao (3.53), que é dada em (3.10):

Iy exp(—apL)

I(L) = , .
(L) =17 (02). ToLes (3-55)
onde (as),; ¢ dado por:
QpOiy QY (Oé() -+ 062[0)
= g — log [1 IyL.;]. .56
(aQ)ef %) Qo ag[OLef 0g [ + anly f] (3 5 )
Mas, da equagdo (3.55), a transmissao ¢ dada por [5]:
I(L exp(—aglL
r=10_ Caol) (3:57)
[0 1 + (a2)ef I()Lef
Esta transmissao, pode ser tratada como:
T = TO + ATNL, (358)

onde Ty é a transmissao quando supomos uma intensidade incidente na amostra pequena
o suficiente para que contribui¢oes nao-lineares nao estejam presentes e ATy, é a trans-
missao quando a amostra esta na regiao do parametro confocal. Portanto, quando Iy — 0,

temos:

To=1(ly — 0) =exp(—aplL), (3.59)

o que possibilita escrever a transmissao na forma:

Ty
T = , .60
L+ (o) ; ToLey (3.60)

ou ainda:

1o

T = —"~ .6
1+ ATy, (3.61)

Mas, se usarmos as mesmas consideragoes que fizemos para chegar na equagao (3.37),

ou seja, Ip (a2),; Ley < 1, temos:
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T ~ TO (1 — ATNL) . (362)

Comparando este resultado com (3.58) podemos escrever:

ANy, = =Toly (Oéz)ef Ley. (3.63)

Para chegarmos a equagao (3.63), ignoramos os efeitos temporais e transversais no

processo, e supusemos um feixe "Top Hat”. Normalizando a equagao (3.63), ou seja,

considerando Ty = 1, teremos a expressao final para o tratamento da absorcao nao-linear
levando em conta o coeficiente de absorcao de trés fétons:

ATnp, = —Io (a2) 5 Ley- (3.64)

3.4 DETALHES DA VARREDURA Z

No experimento de varredura-Z, ha casos em que o efeito de absorcao nao-linear se
manifesta tornando assimétrica a curva de varredura Z com S — 0, aumentando o vale
e diminuindo o pico, por exemplo. Para contornarmos este problema, basta dividir a
curva obtida com S — 0 pela curva obtida para S — 1 e, a partir do grafico resultante,
simétrico, determinar ny pelo método ja conhecido [5]. Uma maneira de otimizar o
experimento é utilizar um divisor de feixe para que a luz que atravessa amostra seja
conduzida a dois detetores diferentes, sendo um deles com iris aberta e o outro com iris
fechada [8]. Desta forma, é possivel obter ny e i simultaneamente, fazendo apenas uma
varredura.

Apesar da aparente simplicidade experimental, alguns cuidados devem ser tomados
para garantir medidas confidveis. Existem diversos fatores que podem prejudicar a analise
dos dados, como por exemplo: (1) O uso de um feixe cuja forma espacial seja muito difer-
ente de um perfil gaussino; (2) flutuagoes na poténcia do laser; (3) espessura da amostra
fora da aproximagao da amostra delgada; (4) mau alinhamenho da iris usada defronte ao

detetor; (5) poténcia do laser muito alta, fora do limite em que as aproximagoes tedricas
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foram formuladas; (6) temperatura do laboratério muito alta, o que pode prejudicar o
funcionamento dos aparelhos e (8) uso de um laser com caracteristicas temporais (tempo
de duragao do pulso e frequéncia de repeti¢ao) inadequados.

Uma maneira de superar algumas dessas limitacoes citadas, consiste em comparar
diretamente o valor de AT),_, do material cujo valor de ny se deseja medir com o valor
de AT,_, para um material padrao.

No caso de experimentos feitos com pulsos de ns, o C'S; é um padrao muito utilizado
como referéncia, apresentando um indice de refracao nao-linear n§052) = (3,14+0,5) x
10~ (%) Este valor ¢ livre de dispersao para uma regiao que se estende do visivel

até o infravermelho, o que faz com que o C'S; seja um bom material para ser usado como

referéncia.

3.5 LIMITACAO OPTICA
3.5.1 Absorcao nao-linear

Como vimos, a intensa radiacao monocromética de um laser pode induzir grandes
variagoes as propriedades Opticas de um material. A absor¢ao nao-linear pode ser avaliada
através da variacao na transmitancia em funcao da intensidade incidente na amostra.
Para intensidades suficientemente altas, a probabilidade do material absorver mais de um
foton pode ser fortemente aumentada. Estes fenomenos sao manifestados opticamente

através de uma absorgao saturada ou por uma absorcao reversa [10].

3.5.2 Absorcao de dois fétons

Sistemas atomicos ou moleculares podem interagir com os campos Opticos de duas
formas: através de processos dissipativos ou processos paramétricos. Nos processos
paramétricos, a energia e o momento sao trocados entre os diferentes modos do campo
optico sendo que a energia nao fica dissipada no sistema. Por outro lado, processos dissi-

pativos trocam energia entre o sistema e os campos Opticos através de absor¢ao e emissao.
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Desta forma, um processo de absorcao multifotonica, e em particular, um processo de
absorcao de dois fétons, é portanto um processo nao-linear dissipativo. Devemos lem-
brar que a parte imaginaria da susceptibilidade corresponde a transferéncia de energia
do campo para o meio. A troca de energia entre o feixe de luz e o meio, por unidade de
tempo e volume é dada por:

aw

_d
- (.=~
dt < dt

onde E é o vetor campo elétrico e P é o vetor de polarizacdo, e os parénteses () indicam

P) (3.65)

a média temporal calculada sobre varios ciclos do campo.

Considerando apenas processos dissipativos na equacao (2.7), podemos dizer que
termo envolvendo "), descreve a absorcao linear. Portanto, a absorcdo néo-linear de
mais baixa ordem para meios centro-simétricos serd descrita pela parte imaginéria de
x®), e corresponde ao processo de absorcio de dois fétons. Para ondas monocrométicas
com amplitude E e magnitude de polarizacdo P, podemos re-escrever a equacao (3.67)

CcOo1mao:

% = %w[m <E . ]3> : (3.66)

Considerando uma absorc¢ao degenerada de dois fétons (os campos interagentes pos-
suem a mesma frequéncia), a polarizac¢ao relevante contém X(?’)(—w; —w,w,w), como Vvi-

mos no capitulo (2) e é dada por:

1 1
§P exp(iwt) = gX(?’)(—W; —w,w,w)EEE" exp (iwt) . (3.67)

Usando as equagoes (3.66)e (3.67), a taxa de energia absorvida num processo de dois

fétons é dada por:

dW B S8m2wi?
dt  n2c2

Im (x®). (3.68)

. Note-se que a taxa de

Nesta equacao, a intensidade de luz é definida como I = %

absorcao da energia é dependende do quadrado da intenidade do laser, enquanto que para



3.5 LIMITAGAO OPTICA 30

uma absorgao linear (de um féton) ela é linearmente dependente. E comum expressar a

absorcao de dois fotons em termos da secao de choque de absorcao de dois fétons os:

dn P
—— = NF? 6
dt 2 ) (3 9)
onde ‘Zl—tp é o numero de fétons absorvidos por unidade de tempo, N é o niimero de atomos

v

o é o fluxo de
v

ou moléculas por unidade de volume que participam no processo e, F' =

fotons. Como W — (d:ll—t”

i ) hv e usando as equagdes (3.68) e (3.69), teremos a expressao:

Im (x®). (3.70)

Para determinarmos experimentalmente a secao de choque de absorcao de dois fotons,
¢ conveniente expressarmos essa grandeza em termos da variagao da intensidade do laser
incidente. Veremos a seguir como isso é feito.

A absorcao nao-linear neste caso é proporcional ao quadrado da intensidade in-

stantanea. A equacao diferencial que descreve as perdas épticas é dada, de acordo com

a equagao (3.53), por:

dl

— = — 1)1 71
1z (a0 +aal) 1, (3-71)

o qual estd relacionado com a parte imaginaria da susceptibilidade de terceira ordem.

Resolvendo a equacao diferencial teremos:

Tyag exp(—apz)
ag + aoly [1 —exp (—apz)]

I(z) =

Considerando a refletividade na superficie, a transmitancia de uma amostra de com-

(3-72)

primento L, tem a forma:

I(L) _ (1 — R)*aexp(—apz)
I, ap+ az(1 — R)Iy[1 — exp (—ag2)]’

T = (3-73)

A equagdo (3.73) expressa a transmitancia do material para o caso quando ay é
diferente de zero. O parametro R é o coeficiente de Fresnel na interface do material com

O ar.



3.5 LIMITAGAO OPTICA 31

3.5.3 Absorcao de trés fétons

Asim como a secao de choque de absorcao de dois fotons é proporcional a I'm (X(3)),
a secao de choque de absorcao de trés fétons sera proporcional a I'm (X(S))' A analise
para o caso da absorcao de trés fétons é uma extensao do estudo feito para o caso da

absorcao de dois fétons. Se incluirmos o termo de absorcao de trés fotons, teremos a

equagao (3.53):

dl
pria (ao + ool + a3[2) 1. (3.74)
O fenoémeno de absorc¢ao de trés fotons é um processo nao-linear de quinta ordem, onde
a € o coeficiente de absorcao de trés fotons e esta relacionado a I'm (X(S))- Supondo que
(g ~ 0) e (ag ~ 0), e considerando um laser de perfil retangular, tanto espacial quanto
temporal, teremos a seguinte soluc¢ao para uma amostra de comprimento L:
Iy
(L) = ———— (3.75)

1+ 20312

e a transmitancia por:

B (1-R)?
V1 + 2a3(1 — R)2LIZ

A secao de choque de trés fétons o3 estd relacionada com az e com a densidade de

(3.76)

dtomos ou moléculas do meio (Ny(cm)™3) por:

(hv)* a = o3No. (3.77)
Neste caso, o3 é dado em unidades de (cm®s?).

3.5.4 Absorcao multifotonica

Os resultados anteriores podem ser extendidos para um ntmero arbitrario de fétons
de um 1nico ou varios feixes de excitacdo. Generalizando, a absor¢ao de (n+ 1) fétons a

partir de um tnico feixe de excitacao é dada por [2]:
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dl N
E = — (O[O + ()é(n+1)[ ) I, (378)
onde a(,41) é o coeficiente de absorcao de (n + 1) fétons. A intensidade transmitida

através da amostra de compriento L é dada por:

1 — R)*Iyexp(—al)

1) =

1 (3.79)

1+ Fg)"

onde

1 —exp(—nal

F§ = nagn ( b( >> (1—-R)I"I}. (3.80)
no
Por outro lado, a absorcao multifotonica pode ser definida como:
a=aqa(l)= 1 OéoI , (3.81)
B Isat

onde I, ¢ a intensidade de saturagao.

Uma descri¢ao mais detalhada para a absor¢ao multifoténica é dada em [2, 10].

3.6 ABSORCAO ENTRE ESTADOS EXCITADOS

Quando a intensidade do feixe incidente é muito maior que a intensidade de saturacao,
entao os estados excitados sao significativamente populados. Em sistemas como moléculas
poliatomicas e semicondutores, existe uma grande densidade de estados préximos ao
estado envolvido na excitacao. O sistema excitado pode facilmente fazer uma transicao
entre estes estados antes de ir para o estado fundamental. Desta forma, um elétron antes
de relaxar para o estado fundamental pode experimentar uma absorcao a ser promovido
para excitados excitados mais altos. Este processo é chamado de absor¢ao entre estados
excitados.

Os fétons do feixe de excitagao incidente promovem os elétrons do estado fundamental
para estados excitados do sistema. A diferenca de populacao entre o estado fundamental
para estados excitados é diminuida ao compararmos com seu valor em equilibrio. Este

efeito produz uma reducao no coeficiente de absorcao. Se o sistema absorve uma fracao
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do feixe incidente menor que no caso de baixas intensidades, entao o processo é chamado
de absorcao saturada.

Em outras palavras, quando a se¢ao de choque de absorcao entre estados excitados é
menor que a secao de choque a partir do estado fundamental, a transmissao do sistema
aumenta quando ele se encontra altamente excitado.

Por outro lado, o resultado oposto a absor¢ao saturada é conhecida como absor¢ao
saturada reversa, e pode ser entendida da seguinte maneira: Se a secao de choque de
absorcao entre estados excitados é maior que a secao de choque a partir do estado fun-

damental, entdo o sistema transmitird menos quando estd excitado [16].

3.7 LIMITADOR OPTICO

A absorcao nao-linear ocupa um papel importante nas aplicagoes da 6ptica nao-linear
e tem sido usada para aprimorar estudos espectroscopicos dos materiais. Os diversos
efeitos produzidos pela absorcao nao-linear podem ser usados para medir os parametros
associados aos materiais com vista ao grande potencial que eles podem apresentar nos
dispositivos fotonicos. Limitagao optica é uma area que esta crescendo muito devido as
suas aplicagoes tais como protetores de sensores e visuais [10, 16]. Um limitador éptico
ideal é aquele dispositivo que é perfeitamente transparente a baixas intensidades de luz,
até certo limite de intensidade, e quando acima desse limite a intensidade incidente é
absorvida, mantendo a intesidade transmitida num valor constante. A figura (3.7) mostra
a resposta de um limitador 6ptico ideal.

Os limitadores 6pticos podem ser divididos em duas categorias [10]: ativos e passivos.
O limitador ativo requer o uso de um mecanismo de alimentagao externa para ativar o
controle de transmitancia, sendo “que este é muito lento para aplicagoes praticas. Por
outro lado, o limitador passivo usa as propriedades dpticas nao-lineares inerentes do
material para alterar a transmitancia do feixe incidente.

Um limitador éptico deve proporcionar protecao sobre um grande intervalo de valores
de intensidade incidente. Se a inclina¢ao do gréafico (Line X Iirans) for diferente de zero,

entao, para alguma intensidade acima do limiar o dispositivo nao proporcionard protecao.
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. Limitac#o tipica

Intensidade transmitida
*u

Intensidade incidente

Figura 3.7. Resposta 6ptica de um limitador 6ptico ideal. A transmissividade é 100% para
intensidade menores que o limiar, enquanto que para intensidades acima do limiar a intensidade

transmitidada é mantida constante.

A razao entre o valor de intensidade de entrada maxima, para o qual o sistema se comporta
como um limitador e o valor da intensidade limiar é chamado de intevalo dinamico do
limitador.

Portanto, um limitador éptico deve possuir duas caracteristicas importantes: Um lim-
iar de intensidade baixo e um grande intervalo dinamico. Como o dispositivo é usualmente
passivo e deve responder a pulsos de duracao arbitraria, uma resposta rapida é requerida.
Outros requisitos que podem ser incluidos sao: transmitancia linear alta, transparéncia
Optica e resisténcia a umidade, degradagao, etc.

Muitos mecanismos tém sido sugeridos e usados em limitadores 6pticos. Entre eles,
podemos citar a absorcao saturada reversa, absorcao multifotonica e outros.

A absorcao de dois fétons para um limitador 6ptico tem sido estudada em semicon-
dutores [10]. Por outro lado, a absor¢ao de trés fétons ou absor¢ao de ordem superior
pode também ser usada como limitador éptico. Mas, com o aumento da ordem da nao-

linearidade, a probabilidade de transicao diminui drasticamente e serao necessarias inten-
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sidades muito mais altas para induzir uma absorcao nao-linear de tal forma que o sistema

se comporte como um limitador éptico.



CAPITULO 4

REFRACAO E ABSORCAO NAO-LINEAR DE VIDROS
OXIDOS COM METAIS PESADOS

4.1 VIDROS OXIDOS COM METAIS PESADOS

Materiais que apresentam propriedades opticas nao-lineares possuem um grande po-
tencial nas aplicacoes fotonicas. E importante portanto caracterizar seu comportamento
estimando seus parametros tais como os coeficientes de absorcao nao-linear e indice de
refracdo nao-linear [4, 5, 6]. Dentre os materiais mais conhecidos, destacam-se os vidros
com metais pesados. Estes vidros sao especiais e tém sido identificados como candidatos
nas aplicagoes a limitadores épticos [10, 16, 18].

Os vidros éxidos com metais pesados possuem um grande indice de refracao nao-linear
dependente da intensidade sem uma apreciavel absor¢ao em certos comprimentos de onda
de interesse. Por outro lado, eles possuem um bandgap de energia em torno de 560nm ou
mais precisamente na regiao verde, e uma grande janela de transmissao que vai desde o
vermelho até o infravermelho médio. Com essas caracteristicas, esses vidros também sao
candidatos para aplicagoes em telecomunicagoes e desenvolvimento de lasers [12, 13].

Utilizando uma nova classe de vidros 6xidos com metais pesados observamos o efeito
de limitagao 6ptica na regiao visivel e a auséncia desse comportamento no infravermelho
a temperatura ambiente. A operacao de um limitador 6ptico é usualmente baseado no
fenomeno de absorcao nao-linear, o qual depende da absorcao seqiiéncial multifotonica
e de processos tais como absorcao de dois e trés fétons que envolvem a absorcao si-
multanea de fétons sem resonancias intermedidrias. A procura de novos materiais para

estas aplicagoes é um campo de pesquisa muito ativo [10].

36
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4.2 APARATO EXPERIMENTAL DE VARREDURA-Z E LIMITACAO OPTICA

As amostras de vidros 6xidos com metais pesados utilizadas foram preparadas por
métodos de fusdo, resfriamento e tratamento térmico. As composigoes (em mol %) sao:
35.3Pb0O —48.9PbF; —15.8 BoO3 (vidro PPB), 25Biy0O3 —57PbO — 18Gay03 (vidro BPG),
42.6 Bio03—1.4Ba0 —46 PbO —10Gay03 (vidro BBPG). Os materiais componentes foram
derretidos em cadinhos de Platina a 1000°C' por aproximadamente uma hora. Em seguida
foram derramados em moldes de latao pré-aquecidos para uma rapida solidificacao e
recozidos em 250°C por 3 horas, resultando em amostras transparentes vermelhas escuras.
A seguir passam por um processo de corte e polimento. A preparacao das amostras foi
feita no laboratério de vidros e datacao da professora L. R. P. Kassab na FATEC - Sao
Paulo.

Os experimentos de éptica nao-linear foram realizados usando como fonte de ex-
citagao pulsos Q-switched (QS) de um laser de Nd:YAG (1064nm, 10ns,5H z), o segundo
harménico do laser infravermelho (10ns, 5H z, 532nm) e um laser de corante (7ns, 5H z, 640nm)
bombeado pelo segundo harmonico.

O sistema experimental usado nas experiéncias de Varredura-Z e Limitagao ()ptica
foi 0 mesmo. O esquema do experimento é mostrado na figura (4.1).

Na montagem experimental da figura (4.1), as lentes (L) sao usadas para focalizar a
luz na amostra, sendo, ambas com 10cm de distancia focal. Para ajustar o perfil espacial
do feixe usamos uma iris antes de cada lente. Na frente de um dos detetores usamos uma
outra iris que representa a abertura S (vide equacdo 3.46) que controla a entrada de luz
no detector. Para garantirmos a sincronia da Q-switched (QS) utilizamos um gerador de
funcao que permite selecionar pulsos.

No mesmo sistema, desviamos uma pequena parte do feixe transmitido através da
amostra para um detector sendo que, na frente desse detetor usamos uma lente L = 5em
para garantir que toda a luz fosse detectada.

Uma curva de Varredura-Z tipica, obtida para o C'Ss, pode ser vista na figura (4.2).
Foi utilizada uma cubeta de quartzo com 2mm de espessura. A configuracao pico-vale

da curva indica que o C'Sy; é um material focalizador, ny > 0.
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Figura 4.1. Esquema do experimento de Varredura-Z utilizado nesta tese. As linhas verde
representam o feixe de luz com 532nm e as linhas vermelhas com 640nm. L sao lentes; E sao
espelhos; I sao iris; DF sao divisores de feixe. Nao é mostrado no esquema o espelho que separa
0 harmonico fundamental do segundo harménico na saida do laser e nem o controlador do motor

de passo.
A transmitancia normalizada pode ser aproximada pela equagao (3.44):

VAN Y
(@2 +9) (22 + 1) (4.1)

O valor de zy obtido a partir do ajuste tedrico da figura (4.2) é de aproximadamente

T(z)=1+

0,42cm, que conduz a um raio do feixe na cintura igual a aproximadamente 30um. A
partir da medida de Varredura-Z usando o C'Sy como referéncia, foi possivel obter o valor
da intensidade de pico da ordem de 1,0 (G—VZ)
? cm
De uma maneira geral, todos os experimentos foram realizados com intensidades no
Gw

foco entre 0,1 (Cm—Q) el,0 (gn—VZ) Os valores numéricos de ny e ny foram obtidos a partir
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Figura 4.2. Medida de Varredura-Z para uma célula com CS; cuja a espessura tem 2mm

usando pulsos de Tns.

da equagao (3.52) e os valores de as e ay a partir da equagao (3.65). O valor de AT&EZ;)
foi medido antes e depois da medicao de AT para cada amostra, para tornar os resultados
mais confiaveis.

Para garantir um bom funcionamento da eletronica, os aparelhos eram ligados sempre
com algumas horas de antecedéncia. Por outro lado, o sistema é extremamente sensivel
as variacoes de temperatura no laboratério, operando de forma estavel a temperaturas
em torno de 20°C. Quando a temperatura estava em torno de 30°C' a eletronica nao
funcionava bem implicando numa amplificagdo de ruidos oriundos da eletronica. De
uma maneira geral, o aparato funcionou melhor a noite e nos finais de semana, quando
a temperatura do laboratério era mais baixa e as oscilacoes da energia elétrica eram
menores.

Nos experimentos de limitagao 6ptica a montagem experimental era semelhante ao de
Varredura-Z. No entanto, as medidas foram feitas com a amostra parada no foco e toda

a luz transmitida pela amostra era detectada. O esquema do experimento é mostrado na

figura (4.3).
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Figura 4.3. Esquema do experimento de limitacao éptica.

A transmitancia da amostra foi medida como uma funcao da intensidade incidente

com a amostra posicionada no foco da lente. Para garantir que a atenuagao nao-linear

do feixe incidente esteja relacionada com um processo de absorcao e nao com efeitos

refrativos nao-lineares, os quais podem deformar a frente de onda do feixe, foi usado um

detector de area grande para coletar todo o feixe transmitido e, sendo este, posicionado

na regiao de campo distante. A intensidade incidente foi variada girando a placa de

meia-onda mostrada no esquema.

4.3 RESULTADOS E DISCUSSOES

4.3.1 Consideracoes iniciais

Apresentaremos nesta secao os resultados obtidos em nosso trabalho para o vidro

BPG. Tais resultados foram obtidos usando a técnica de varredura-Z.
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O interesse no estudo desse material, é pelo fato dele possuir um indice de refracao
linear relativamente grande (ny = 2,35) para um comprimento de onda de 633nm. Por-
tanto, isso nos levou a pensar em contribuicoes de ordem superior na susceptibilidade
(veja a equagao 2.12). Primeiramente, analisaremos as medidas com iris defronte ao de-
tector com uma abertura muito pequena S — 0 (medidas de refra¢do nao-linear) e, em
seguida, medidas removendo a iris defronte ao detetor (medidas de absor¢ao nao-linear)
com S = 1.

Para ficar mais claro, se a amostra apresentar contribuicoes de ordem superior, o
grafico final, tomando a razao da diferenca entre pico e vale pela intensidade de pico
incidente versus a intensidade de pico incidente, (Aj;—’;‘“> X Iy, serd uma reta com uma
certa inclinagao. Mas, se tivermos apenas nao-linearidade cibica, o grafico serd uma reta

paralela ao eixo da intensidade incidente, veja a figura (4.4).

10
08
% 06
= o4
[
Ll
0.2
D-ﬂ ] 2 1 5 L 2 1 " L
02 03 0.4 05 0.6
I (GW/fem®)

Figura 4.4. Comportamento de (#ﬁ’”) x Ip: (1) e (3) Para medidas que apresentam

nao-linearidades de terceira e quinta ordem. (2) Para medidas que apresentam apenas nao-

linearidades de terceira ordem.

Note-se que, se o grafico final obtido tiver o comportamento da reta (1) ou (3) na

figura (4.4), podemos fazer o uso da equacgao (3.52), e do ajuste linear dos pontos experi-
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mentais encontrados, para encontrarmos os indices de refragao ndo-linear ny e ny [6]. Nas

experiéncias correspondentes a S = 1 pode-se determinar os valores de asy e ay [7].

4.3.2 Resultados de Varredura-Z para o vidro BPG

Realizamos medidas de varredura-7Z variando a intensidade do laser entre 0, 15 (CGm—V[;)
el,0 (%Z) onde em cada varredura tomavamos 80 pontos para uma escala de —2cm <
z < +2cm, trabalhando com pulsos de 7ns e comprimento de onda 640nm.

Os resultados obtidos para o vidro BPG mostram o comportamento da reta 1 da
figura (4.4). Fizemos vérias varreduras variando a intensidade incidente na amostra e os

resultados sdo mostrados nas figuras (4.5) e (4.6).

14

Transmitancia Normalizada

o ) @

1.5 1.0 05 00 05 10 15 2.0
Z (cm)

Figura 4.5. Curva de Varredura-Z para o vidro BPG com baixa(a) e alta(b) intensidade de luz

incidente com seus respectivos ajustes tedrico para S — 0. A intensidade neste caso foi variada

entre 0,2 (€1%) e 0,7 (%)

cm? cm?

(1 AT,
Na anélise dos dados, comecamos observando o comportamento da curva de (%) X

Iy para os dados experimentais (4.6). Em seguida, fizemos o uso da equagao (3.52):



4.3 RESULTADOS E DISCUSSOES 43

B BPG

0.72 Fit linear
_(D__ 0.64 |
e
B,
= 0.56 |
]

0.48 | A= 640 nm

1 M 1 M 1 M 1 M 1
0.24 0.32 0.40 0.43 0.56
| (GW/cm®)

Figura 4.6. Comportamento de (ATI’;’”> x Iy para o vidro BPG. O ajuste tedrico estd dentro

de uma barra de erro de 20%.

AT,_,
[p 2 (), 406kny + 0, 21knyly l
0

1 —exp(—2a9L)
2@0

, (4.2)

para a razao da diferenga entre pico e vale pela intensidade incidente (1) a fim de deter-
minarmos os termos linerares. Assim, a partir da curva obtida dos dados experimentais,
fizemos um ajuste linear e, em seguida, fizemos o limite para I, muito pequeno para
garantir o tratamento em um regime linear. Uma vez obtidos os valores de ny e ny4 a par-
tir do ajuste linear e de ny a partir do limite, podemos agora comparar estes resultados
tomando a razao entre ambos para determinar o valor real de ny. Assim, obtivemos os

seguintes valores: ny = 4,1 x 107 <Cm2> ens=25x10"2 < cm? )

GW GW?

Para a absorcao nao-linear, as medidas foram mais trabalhosas. Isso se deve ao fato
de estarmos trabalhando em um comprimento de onda préximo ao “bandgap” de energia
do material (veja figura 4.7), o qual estava em torno de 560nm.

Por outro lado, este comportamento tornava mais delicado o tratamento dos dados,
pois, para um certo conjunto de medidas, pode ocorrer saturagao da absorcao, e com isso,

dificultar os ajustes para os dados obtidos.
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GW)

Para contornar um pouco esse problema, variamos a intensidade do laser entre 0, 01 (cm2

a 0,1 (%Z) Trabalhando neste intervalo de intensidade obtivemos um comportamento
tipico ao da figura (4.4(3)).

Assim, os coeficientes s e ay sao encontrados fazendo o ajuste dos pontos experi-
mentais com o uso da equagao (3.64).

ATnp = —Io(a2) s Ley- (4-3)

Os resultados obtidos foram: ay = 1,63 x 1078 (%) eays=—T7,71x 1071 (ﬁ,’;‘;)

25 | — BP G
20}
E 15}
o

10

1 L 1 1 1 1 1 M 1
600 800 1000 1200 1400
A(nm)

Figura 4.7. Espectro de absorgao linear para o vidro BPG

Neste caso, os resultados encontrados sao mostradas nas figuras (4.8) e (4.9).

4.3.3 Resultados de limitacao 6ptica para os vidros BPG, BBPG e PPB

A figura (4.10) mostra o espectro de absorgao 6ptica a temperatura ambiente das
demais amostras estudadas neste trabalho.
Podemos observar que as amostras apresentam uma ampla janela de transparéncia

desde o infravermelho proximo até o visivel, e o comeco da absorcao ocorre na regiao
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Figura 4.8. Curva de Varredura-Z para o BPG com baixa(a) e alta(b) intensidade de luz

incidente para S = 1.
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Figura 4.9. Comportamento de (Aj;i’;’”) x Iy para o BPG.

verde, mudando de acordo com o tratamento térmico das amostras. A pequena alteracao
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Figura 4.10. Espectro de absorcao linear das amostras.

em torno de 830nm ¢é devido a mudanga da lampada no espectrometro.

Os resultados mostrados nas figuras (4.11) e (4.12) ilustram o comportamento de
limitacao éptica das amostras. Podemos observar que na figura (4.11) os vidros BPG
e BBPG apresentam absor¢ao nao-linear, enquanto que para o PPB na figura (4.12)
nao é observada a limitacao optica. Este comportamento é devido ao fato do bandgap
de energia do vidro PPB (~ 3,08eV’) ser maior que a energia de um féton do laser verde
(~ 2.33¢eV).

Em 1.064nm, nenhuma das amostras apresentou um comportamento de limitador.
Assim como no caso da amostra PPB em 532nm, podemos dizer que para 1.064nm o
comportamento de limitacao 6ptica nao é observado, pois a energia de um féton do laser
infravermelho (1.17eV) é muito menor que o bandgap de energia de todas as amostras
(BPG = 2,21eV; BBPG = 2,19¢V; PPB = 3,08¢V). Os resultados sdo mostrados na
figura (4.13).

Como a energia de um féton do laser verde (532nm) estd acima do bandgap de energia
das amostras (BPG e BBPG), entao podemos fazer o tratamento supondo uma saturagao

na absorcao por apenas um fdéton no processo. Por outro lado, os resultados da figura
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Figura 4.11. Intensidade transmitida pelos vidros BPG ¢ BBPG em funcao da intensidade

incidente com seus respectivos ajustes tedrico usando um feixe de excitagao em 532nm.
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Figura 4.12. Intensidade transmitida pelos vidros PPB em funcao da intensidade incidente

com seu respectivo ajuste tedrico usando um feixe de excitagao em 532nm.
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Figura 4.13. Intensidade transmitida pelos vidros BPG, BBPG e PPB em fungao da intensi-

dade incidente com seus respectivos ajustes tedricos usando um feixe de excitagdo em 1.064nm.

(4.11) podem ser tratados supondo que os materiais sdo absorvedores saturdveis. Em
outras palavras, temos uma absor¢ao multifotonica e, pode-se notar que, por apenas um
féton temos saturagao na absorcao.

As linhas continuas na figura (4.13) sdo curvas tedricas obtidas usando a equagao 3.82.

&%)

- T
1 Isat

onde «g é o coeficiente de absorcao linear e I,,; é a intensidade de saturacao para a

a=a(l) , (4-4)

absorcao multifotonica.

A tabela tabelal.0 mostra os parametros usados para ajustar os dados experimentais.
Na tabela, R é a refletancia nas interfaces de entrada e saida da amostra, L é a espessura
das amostras, I, € a intensidade de saturacao e aq ¢é o coeficiente de absorcao linear.

Num outro conjunto de experiéncias para a incidéncia em 640nm, os vidros BPG e
BBPG apresentaram um comportamento de limitador enquanto que o vidro PPB nao
apresentou este comportamento.

Os resultados para este caso sdo mostrados nas figuras (4.15) e (4.16):
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BPG BBPG |PPB

L(cm) 0.29 0.16 0.26

R 0.17 0.18 0.08
(532nm)

R 0.15 0.08 0.08
(1064nm)

2
I_(GW/icm”) 1.08 153 -

oy (cm™) 14.14 15.87 0.46
(532nm)

o (i) 0.14 0.04 0.17
(1064nm)

Figura 4.14. Tabela dos resultados e parametros obtidos para as amostras estudadas.
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Figura 4.15. Comportamento de limitagao éptica para os vidros BPG, BBPG e PP B usando

um feixe de excitagao em 640nm.

Nestes casos, esses vidros possuem um bandgap de energia que podem ser atingidos

por absorcao de dois f6tons (3,87eV) ou por trés fétons (5,81eV), e como consequéncia
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Figura 4.16. Comportamento de limitagdo éptica para os vidros PPB usando um feixe de

excitacao em 640nm.

disso, o comportamento de limitador éptico é observado.

Na referéncia [12] podem ser encontrados outros resultados para vidros da mesma
classe, inclusive para o PBG, em outros comprimentos de onda, e com lasers operando
no regime de fentosegundo.

Os ajustes das curvas na figura (4.15) ainda estao sendo trabalhados para obter um
bom ajuste. Umas das tentativas para ajusté-los é integrar a equacdo (3.53) para uma
amostra de espessura L. O resultado desta integragao tem como solucao uma equacao
transcendental onde esta tornaria mais complicado fazer os ajustes.

Outras tentativas para os ajustes das resultados da figura (4.15) podem ser encon-

tradas nas referéncias [7, 11].



CAPITULO 5

CONCLUSOES

Nesta tese foram estudados processos opticos nao-lineares em materiais inorganicos.
A combinacao de técnicas esperimentais permitiu a caracterizacao de propriedades épticas
nao-lineares de terceira e quinta ordem através da comparacao dos resultados com trata-
mento tedrico.

No capitulo 2 foram apresentados os principios basicos da 6ptica nao-linear, tendo em
vista os processos nao-lineares da interagao da luz com a matéria. No capitulo 3 foram
descritas as técnicas experimentais e alguns detalhes dos experimentos utilizados. As
contribuigoes originais deste trabalho podem ser encontradas no capitulo 4.

No capitulo 4 sao estudadas e explicadas as propriedades nao-lineares de ordem tres
e cinco dos vidros 6xidos com metais pesados. Através da técnica de varredura-Z, foram
medidos os indices de refracao ny e ny e os coeficientes de absorcao as e a4 para o vidro
PBG em 640nm.

Foi investigado também o comportamento de limitador optico para os vidros BPG,
BBPG e PPB. Determinamos as intensidades de saturagao no caso de absorcao satu-
rada na regiao do visivel. No infravermelho (1.064nm) as amostras nao apresentaram
comportamento de limitador.

Os dados experimentais, englobando os coeficientes e indices épticos nao-lineares con-
stituem informacoes importantes para esta tese e conhecimento mais profundo de outros
materiais da mesma classe. Em outras palavras, esses indices e coeficientes foram deter-
minados pela primeira vez na regiao do visivel para este vidro.

Do ponto de vista da caracterizacao destes vidros, pode ser interessante realizar o
experimento de varredura-7Z para outros comprimentos de onda, a fim de obter mais

informacoes sobre a dispersao dos coeficientes medidos.

51
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Pode-se fazer também uma tentativa para trabalhar com estes vidros em sistemas
ultra-rapidos, em que os tempos de resposta podem ocorrer em escala de femtosegundos,
o qual possibilitaria um aumento de até duas ordens de grandeza nas taxas de processa-

mento de informagoes comparado aos sistemas atuais.
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