de energia e a eficiéncia do mecanismo.

INTRODUCAO

Recentemente houve um grande interesse no
desenvolvimento do laser de Ho'em cristais de YLF |
operando em 2,065 um para aplicagdes em medicina ¢
odontologia. 3

Esse sistema laser € descrito por um esquema de
trés niveis possuindo populagido térmica no estado
fundamental e portanto com possibilidade de ganho muito
reduzido quando operando a temperatura ambiente mesmo
sob bombeamento pulsado. Dessa forma € necessana a
utilizagdo de ions sensitizadores (doadores) de Er e Tm
em grandes concentragdes que eficientemente transferirao
energia de excitagdo para o ion ativador de Ho,
possibilitando entdo a inversao de populagao do primeiro

estado excitado com relagdo ao estado fundamental e
" viabilizando a a¢ao laser pulsada a 300 K.

Nesse sentido torna-se fundamental o estudo
detalhado das eficiéncias de transferéncia de energia Er-
Ho ¢ Tm-Ho e sua dependéncia com a concentragédo
desses ions para o entendimento do mecanismo de
excitagido do Ho no cnstal triplamente dopado
(Er: Tm:Ho:YLF). ‘

Nesse trabalho utilizamos um modelo estatistico de
distribui¢do dos ions no cristal [1] para calcular as
grandezas macroscopicas que sao fundamentais para o
equacionamento do ganho do meio laser ativo. Essas
grandezas sio relacionadas a seguir:

Rp - raio de difusdo entre doadores

Rp - raio de difusdo entre doadorés modificado
pela presenga do aceitador

Wp.a - probabilidade microscopica de transferéncia
de energia do doador para o aceitador.

A partir da determinagdo da probabilidade de
transferéncia obtém-se a eficiéncia de transferéncia como
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A eficiéncia de transferéncia de energia Er->Ho foi determinada a partir de um modelo
estatistico de distribui¢do ionica que inclui uma rapida difusdo entre doadores e posteriormente a
transferéncia de energia. A energia migrante de difusdo se deve a um processo de relaxac¢do
cruzada envolvendo ions Er=>FEr. Calculando o raio de difusdo efetivo das interacoes Er-Er
Juntamenic com o raio critico de interagdo Er->Ho obiém-se as probabilidades de transferéncia

uma fungdo da concentragdo tanto do doador quanto do
aceitador.

TEORIA

A probabilidade média de transferéncia de energia
(doador-aceitador) é obtida a partir da probabilidade de
transferéncia microscopica utilizando-se a seguinte
expressao:

_ ! . -
Wi-a=Cp_y LI(R)(R—RI) ) Tdr ()
Rp »

onde Cp.4 é um parimetro de interagdo microscopico de
dimensdo (cm®/s) que pode ser obtido de resultados de
trabalhos anteriores . O raio de difusio Rp representa
uma distancia radial efetiva percorrida pela migragdo da
energia de excitagdo do doador quando na preseng¢a do
aceitador (R p<Rp). A distribuigdio g(R) representa a
fragdo de pares de ions (doador em potencial)-aceitador
considerando-se primeiramente a difusdo rapida de
energia entre doadores e posterior transferéncia para o
aceitador a partir do doador potencial.
Da definigdo de raio critico sabemos que:

: 1
Wp-4(R=Rc)=7 ()

Portanto a constante Cp deve assumir um valor
definido por :

(Re-R'p)’
G B = ©)

A distribuigdo g(R) que permite realizar a
integracéo é definida pela seguinte expressio: ‘

4nR* %(RLR'D ’
g(R)= % [Ho)(1-[Ho)) @
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onde as varias constantes utihzadas sao definidas a seguir:

Ry =N N=1,41-10" cm™

[Ho] = concentragdo do aceitador Ho (fragdo
molar)

R p é obtido da relagdo de igualdade entre as duas
probabilidades microscopicas W7,_ 4 (doador-aceitador) e
Wn_ p (doador-doador) para R=R,.

Essa relagdo estabelece um limite para a difusao da
energia de excitagdo entre doadores determinado pelo
valor de R pque pode ser obtido da seguinte relagao:

Cp-a_Cp-p
o8 b
(Rp-Rp) Bo

Wipoy= =Wn_p (5)

onde Cp.p foi determimado em trabalhos anteriores € o raio
de difusio Ry, foi determinado utilizando-se a distribuigao
estatistica de ions de mesma especie. f(R), para o sistema
simplesmente dopado com Er (ou Tm). A distribuigao f(R)
¢ definida pela seguinte expressao:

3
4R s

47k’ , ) 3ReD
[ion)(1=[ion)) (6)

J(R)=

3

onde [ion] representa a concentragdo em fragdo molar do
1on doador ( Er ou Tm).

O raio de difusdo quadratico médio ¢ obtido da
seguinte relagao[2]:

Ryl =6br” (7)

onde D (cmz/s) ¢ a constante de difusio e t o tempo
caracteristico de difusdo. Essas constantes sdo obtidas
utilizando-se a distribui¢do f(R) como descrito a seguir:

8 Re® T 4
D=——— f(RRYdR
4r T
(8)

R(]
N ]‘f(R)R"dR
Rc® &
Ry

onde R¢(D-D) € o raio critico de interagdo doador-doador
obtido em trabalhos anteriores , R, = 3,724 e 1 € o tempo
de vida do nivel doador na auséncia do aceitador (*1;3» do
Er e °F; do Tm)

Na tabela | estio relacionados os valores dos

parametros microscopicos utilizados nos calculos desse
trabalho.

Tabela 1 - Parametros microscopicos utilizados

Interagao Re(R)
Er-Er 18.5
Tm-Tm 23.8
Tm-Ho 23.1
Er-Ho 7.3

CALCULO DA EFICIENCIA DE TRANSFERENCIA
DOADOR-ACEITADOR NUM SISTEMA COM
DIFUSAO ENTRE DOADORES

O laser de Ho em 2,06 um ¢ eficiente no YLF
quando o meio ¢ sensitizado por altas concentragdes de
Er e Tm e ativado com baixas concentragdes de
Ho (<1 mol %) [3]. Estudos preliminares indicam que a
concentragdo de 0,5 mol % de Ho ¢ adequada para a
operagdo desse sistema a temperatura ambiente. Dessa
forma consideramos a concentra¢do de 0,5 mol % de Ho
em todos os calculos efetuados nesse trabalho.

Utilizando-se as expressoes (7) € (8) obtivemos os
valores do raio de difusio para varias concentra¢des de Er
(10 a 50 mol %) e Tm(1 a 20 mol %).

De posse desses valores R obtém-se os valores do
raio de difusaio Rp para o sistema contendo ions
aceitadores ( 0.5 mol % de Ho). Os valores dessas
constantes Rp € R ) sdo apresentadas na tabela 2.

Tabela 2 - Raios de difusdo entre doadores na
auséncia e presenca de aceitadores.

ion [mol %] Rp (&) Rp (&)
Er (10) 20,5 12,1
Er (20) 13,9 8.2
Er (30) 11,3 6,7
Er (40) 10,0 59
Er (50) 9,2 5.4
Er (60) 8,7 S,
Tm(1) 87.7 25
Tm(5) 31,0 0,9
Tm(10) 20.5 0.6

A eficiéncia de transferéncia de energia do doador
para o aceitador Ho € definida pela seguinte equagao{4]:

Wp-
R o

== P-4
T

Utilizando-se os valores de Ry e Rp da tabela 2 e
substituindo-os na equacao (1) obtemos valores da
probabilidade média de transferéncia W p_ 4 para as varias
concentragdes de doadores definidas na tabela 2.

Utilizando-se os valores de Wp_4 na equagdo 9
obtém-se valores para a eficiéncia de transferéncia
apresentados na figura I. :
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} Transfer efficiency for Er-Ho:YLF
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Figura | Eficiéncia de transferéncia para
Er(y %):Ho(0,5 %):YLF.
DISCUSSAO E CONCLUSAO

Verificamos que a eficiéncia de transferéncia de
energia do nivel ‘l;3» do Er para o nivel ‘I, do Ho
apresenta uma regido de maximo bem definida indicando
a concentragdo ideal de Er para uma transferéncia mais
ehclente para o Ho.

No caso do nivel *F; do Tm nio fOI possivel ainda
efetuar o mesmo tratamento porque a interagao entre Tm-
Tm é da mesma ordem da interagdo Tm-Ho e assim
devemos analisar a validade do modelo mais
detalhadamente onde a condido de validade impde que
Wpp>>Wp.s para R<R, . No caso da transferéncia
Tm->Ho observa-se que Cj,.p € da ordem de Cjy.4 (raios
criticos proximos) e o modelodeve ser melhor avaliado
quanto a sua aplicabilidade pois R, torna-se muito
pequeno. € o mecanismo de difusdo ja ndo desempenha
um papel tdo quanto no caso do Er-»Ho. Nesse caso deve

ser considerado o mecanismo de volta Ho>Tm assistido
por fonons que certamente ira modificar o valor da
eficiéncia efetiva de transferéncia.

A concentragdo obtida de Er para maior eficiéncia
de transferéncia de energia ainda ndo € a concentragao
otimizada para a operagdo do meio laser ativo de Ho no
YLF pois para tal devemos levar em conta ainda a
eficiéncia de populagdo do nivel doador deste ion que
depende da concentragdo de Er. A fungdo que ira
descrever a concentragdo otimizada do Er devera conter o
produto dessas duas eficiéncias(eficiéncia de populagdo
do nivel doador vezes a eficiéncia de transferencxa
doador-aceitador).

A figura 2 mostra a dependéncia da probabxlxdade
de transferéncia de energia Er->Ho para o sistema
Er(50 mol%):Ho(x mol%): YLF obtido pelo modelo (curva
cheia) e permite comparagio com valores medidos obtidos
da ref [5]. Observa-se boa concordancia com os valores
experimentais demonstrando a validade do modelo no
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caso da interagdo Er->Ho. Com este modelo podemos
obter a dependéncia da eficiéncia de transferéncia Er9»Ho
para qualquer concentragdo de Er e de Ho, cujo interesse
pratico € a sua utilizagdo no calculo do ganho do meio
laser Er' Tm:Ho: YLF para agdo laser em 2,065 um.
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Figura 2

- Valores experimentais (H) ¢ modelo de
probabilidade de transferéncia de energia. :
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DETERMINATION OF ENERGY  TRANSFER
EFFICIENCIES Er, Tm ->Ho USING A MODEL WITH
DIFFUSION BETWEEN DONORS IN YLF CRYSTALS

A statistical model of binomial distribution of ions
in the crystal was developed, allowing the determination
of a diffusion radius of energy migration through donor.
levels. In this case, the migrating excitation is due to a
resonant cross-relaxation process involving (Er->Er) and -
(Tm=>Tm) ions. -

In order to determine the energy transfer
efficiencies Er2Ho and Tm—>Ho, it was developed a
model including firstly the rapid diffusion between donors
with posterior energy transfer to Ho(acceptor). In this
case, it was used the calculated diffusion radius (Rp) for
(Er>Er) and (Tm->Tm) and the critical radius(Rc) for
donor-acceptor interaction. The critical radius was
obtained using the Forster-Dexter model (overlap integral)
assuming a dipole-dipole interaction.

The obtained results agree with the one found in the
literature.
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