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Introdução  

Quando tratamos com mate riais candidatos a meio laser, ou elem entos  intracavidade, não é suficiente o conhecimento de apenas seus parâmetros linearesE'1 
( índice de refração, absorção, etc) sendo necessário saber seus parâmetros, não- 
lineares 121 , pois o mate rial em questão encontra se sujeito a altas intensidad es  de 

 campo eletromagnético quando em operação intracavidade11 . 
Ao estudarmos a reação da maté ria a altas intensidades de campos 

 eletromagnéticos, podemos adotar um formalismo no qual a incidência do campo 
 polariza o meio, e essa polarização determina a reação do meio. Neste formalism o, 

para materiais não magné ticos, a polarização é desc rita numa expansão em série de 
Taylor em potências do campo elét rico incidente, sendo o coeficiente de n-ésima 
potência de campo denominado susceptibiiidade [21  de ordem n, x(n) , e o índice de 
refração total do meio fica sendo esc rito numa série de potências da intensidade do 
campo incidente, onde a n-ésima potência da intensidade corresponde à 
susceptibilidade de ordem (2n+1), ou seja, as suscep tibilidades de ordem par não 
afetam, em média, a velocidade de propagação da luz no meio ( para meios com 
simetria de inversãot41  as susceptibilidades de ordens pares são nulas ). 

A técnica do Z-Scan t51  utiliza esta alteração do índice de refração total para 
realizar uma medida das susceptibilidades de ordem ímpar do mate rial de interesse. 
Como a relação entre as diversas suscep tibilidades segue x(n+1)/ x (n)  10"3, neste 
trabalho trataremos apenas da suscep tibilidade não-linear de terceira ordem, x(3'. A 
alteração do índice de refração é i\n=yI, onde y denomina-se coeficiente não linear. A 
relação entre os sistemas cgs e MKS é dada por x(3)(cgs)=(3n0/4x)103y(cm2W 1), onde 
no  é o índice de re fração linear no comprimento de onda estudado. 

A teoria de Z-Scan baseia-se na excursão da amos tra não-linear ao longo do 
eixo de um feixe laser no modo TEM00 161, e na variação de seu índice de refração total, 
n=no+yl. Um esquema da montagem originalmente proposta 151  pode ser visualizado na 
figura 1, onde Dl e D2 são detectores e o feixe laser encon tra-se no modo TEMoo• 

Com a amos tra sobre o feixe, seu índice de refração total assume um perfil 
gaussiano, proporcional ao perfil de intensidade do modo, de modo que em termos de 
caminho óptico a amos tra passa a assemelhar-se a uma lente, convergente se y for 

 positivo, e divergente se y for negativo. Supondo que x`3'  seja positivo, se aamostra 
encontrar-se antes da posição da cintura do feixe, o "efeito de lente convergente" fera 
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amostra 

feixe laser 

íris 

com que a potência luminosa que a travessa a iris diminua, aumentando quando a amostra encon tra-se após a posição da cinturai61 quanto menor a iris, mais pronunciado o efeito ). Quanto mais próxima da cintura 
 encontrar-se  a  amostra,  mais pronunciado é o efeito de lente, e a curva de transmissão a

través da amostra em função 
de sua posição passa a apresentar um vale e um pico; a grandes distâncias da posição 
da cintura, não é mensurável o efeito não linear, e a transmitância assume um valor constante. O detector D2 serve para normalizar o sinal de DI, que pode flutuar em 
decorrência da estabilidade do laser, e faz com que a transmitância normalize-se em 1 
quando o efeito não-linear é pequeno ( longe da cintura ). 

-Z- 

Figura 1 - esquema da montagem experimental de Z-Scan 

Ao medirmos a distancia en tre pico e vale na curva de transmitância 
normalizada, obtemos AZp_,,=1,7zo, sendo zo  o parâmetro confocal do feixe, e da 
diferença de transmitância normalizada en tre pico e vale obtemos A1, =adi o, onde a 
é uma constante que depende da razão en tre o diâmetro da í ris e o diâmetro do feixe 
em sua posição, e Amo  é o deslocamento de fase não-linear, proporcional à 
susceptibilidade x(3) . Ë possível medir, com rela tiva facilidade, deslocamentos de fase 
de até 71100. 

As dificuldades neste método surgem devido a imperfeições ( riscos. 
ondulações) na superficie da amostra, que podem alterar o caminho óptico de 
dimensões comparáveis à fase medida, e deve-se levar em conta que se o alinhamento 
do deslocamento da amostra com o feixe não for bom, o laser estará atingindo a 
amostra em um ponto diferente de sua superficie a cada posição. Também deve-se 
considerar  que a potência do laser pode variar no tempo, p ara operação CW, ou em 
cada pulso, para operação pulsada. No entanto, todos estes efeitos desc ritos são 
lineares, e em princípio, não são de interesse. 

No entanto, se a amostra estudada for um absorvedor de tempo de relaxação 

lento no comp rimento de onda de interesse, uma variação do métodom pode ser 

utilizada para aumentar sua sensibilidade. Nesta vari ante, impõe-se uma modulação 
com forma de onda quadrada ao feixe, sendo o seu período supe rior ao tempo de vida 
do nível absorvedor. Desta forma, a diferença de população que existe entre o estado 
fundamental e o estado absorvedor, causada pelo bombeamento do feixe laser, atingirá 

o equilíbrio somente após algumas const antes de tempo do nível supe rior. Esta 

diferença de população altera a polarização do meio, o riginando a não-linearidade. 
Assim, efetuamos duas medidas do sinal detectado através da íris, uma logo após a 

abertura do modulador, no tempo t i , e outra antes de seu fechamento, em 1 2. A razão 
dos sinais S(t2)/s.5(ti) é a amplitude do efeito não-linear, já descontados os efeitos 

lineares, eliminando também a necessidade do detector D2, de normalização. Este tipo 

de medida é repetido para cada posição da amostra sobre o feixe, e posteriormente P 
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colstruIdli unui curva da  radio dos siriris cm li nçilo da posiçvto, clue é  a eurvfl 

trnnsiricüilcüt  normalizada dc Z-Scirn. Fsta técnica, ao eliminar os efeito s  l i ne  

ponto -a-ponto, permite a cllminKit r de ruído ma is eficientemente (pie tEc QCs 

anteriormente apreseitadis, permitindo a obscrvaçao clr. variações (le fase, entre 
nick 

consecutivos de uma ni(•didi1, ela ordem de al 104  emturn° d(• soorunt ^ t 	ocos  

Rerultatdos I ^ ;xl ► erisuçntuis 

IZcahlwnos, até a data de entrega deste trabalho, uma medida 	n 
linearidade de terceira ordem apresentada pelo cristal dc lIal,ií; :Ni( 1%), crescido 

 

nossos laboratórios. Este cristal apresenta uma banda de absorção centrada 
em  

1180 nm, correspondente à transição 3 A20-43T211 ( sistema dc 4 níveis ), com eficiência 

`%a quântica de 50, e tempo dc vida igual a 2,5 ms, a temperatura ambiente. D evido a 
 estas características, podemos excitar o cristal com a cmissilo em 1,064 p.m de um lar.  

de Nd:YAG, modulado por um chopper a baixa fre(liicncia. Para captar o sinal da 
 

evoluçAo temporal da não-linearidade, foi utilizado urn integrador Boxcar.  Um  
exemplo do sinal medido pelo Boxcar pode ser visto na figura 2.  

Figura 2 - Sinal lido pelo Integrador Boxcar. A 
razão s(t2)/s(t1 ) foi calculada nos tempos 

 

indicados no gratico : t, = 1,95 ms e 
 

t, = 6,95 ms. Esta medida foi feita com a 
amostra entre a posição da cintura e o  
detector, revelando uma não-linearidade  
negativa  
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Foram levantadas curvas similares à da figura 2 para várias posições da amostra 
 

sobre o feixe, e para cada uma dessas curvas, sempre foi calculada a razão nos mesmos  

tempos t, e /2 . A curva de Z-Scan resultante pode ser vista na figura 3. 
 

Figura 3 - curva de 2-Scan ern 1,064 Ffm para  

amostra de BaLiF:Ni(1%) com 3,7 mm de  
}- espessura, com diametro de iris de 3,2 mm, e  

diâmetro do feixe igual a 7,7 mm sobre a iris. 

Sobre a amostra incide uma potência de 

1,15 W de luz laser. A linha con tinua 
i 	 i 	• • 	 representa o ajuste do função aos Pont"'  

forn ecendo um deslocamento  do fase  

Aflf, )  = 0,532, 	e 	parâmetro 	confocai  
zo  = 11,3 mm, correspondendo a uma cintura 
de 62 jun.  
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Os dados da medida indicam uma potência de 9,58 kW/cm 2  na posição da  
cintura do feixe. Sabendo ainda que o coeficiente de absorção linear da amos tra, neste  

prirnento de onda, é a = 2,5 cmn"', e seu índice de refração linear é no  = 1,5, 
Rninamos, 	preliminarmente, 	que 	seu 	coeficiente 	não-linear 	é 

Y x  3.910.2 - 104  cm /kW, ou ainda, sua susceptib ilidade não-linear de terceira ordem é  X(3) 3,3±0.2-10 esu.  
Sabemos que o efeito não-linear medido é devido aos ions de Ni -2 , e não às  

pn prìedades não-lineares da matriz pois fluoretos apresentam não-linearidades da  
1̂rdem de l0-13  esuE81  . além da absorção linear desses ions já citada. Não dispomos de 
dados para comparação, porém resultadosE' 1  obtidos para ions de Cr3- , um metal de 

 transiçào assim como o níquel, apresentam não-linearidades de ordens de grandeza  
próximas à obtida, validando nosso resultado.  
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