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Optica ndo linear

Estudo de fenbmenos opticos que ocorrem quando luz muito intensa € utilizada

Nao linearidade na relacéo constitutiva

6’ Propriedades Opticas o Intensidade

A

 Em baixas frequencias (1923)

relacdo nao linear entre o campo e a inducéao
magnética. (transformadores e solenoides)

« Saturacao da populacéo em niveis de spins em ressonancia Magnética (1948)

« Saturacao da luminescéncia em corantes (1941)



Optica ndo linear

1961 — Geracao de Segundo Harmonico

P.A. Franken, et al, Physical Review Letters 7, p. 118 (1961)
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Peter A. Franken
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Origem da optica n&o linear como area separada de atuacao



Optica ndo linear

Um dos pioneiros da Optica n&o linear

Formulacao geral de processos opticos nao lineares

* Efeitos nao lineares podem ser descritos em termos da teoria
eletromagneética classica, com susceptiblidades nao lineares
incluidas nas relagdes constitutivas

Nicolaas Bloembergen

» Tratamento semiclassico para as susceptibilidades nao
lineares



Interacao da luz com a materia: optica linear

Modelo de Lorentz

oscilador harmoénico

Hendrik A. Lorentz

E << Einter.

com @y = ,|—



Interacao da luz com a matéria: optica linear

Solucéo no estado estacionario: elétron oscila na frequencia da excitacao
. —iat
X(t) = X,
com

e 1
m (w; — ) —iyw

Logo, o dipolo oscilante sera dado por




Interacao da luz com a materia: optica linear

A polarizacéo pode ser escrita como resposta linear

N : densidade de dipolos/ volume

com a susceptibilidade dada por

guantidade complexa



Interacao da luz com a materia: optica linear

entao, o indice de refracdo complexo fica

n=\1+y zl+%;}+...=n+ix

N e K s&o as partes real e imaginaria do indice de refragdo complexo

N

refracao absorcao

2K@
o=—
C



Interacao da luz com a materia: optica linear

Dispersao de ne «

Tanto n quanto « ndo dependem da intensidade da luz



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

E

/ altas intensidades luminosas

° Eaq~ E

Inter.

Quao alta deve ser a intensidade da luz ?



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Campo elétrico inter-atomico laser cw
w(z)
V2w, w, y
e /TRH—\

P=20W | _ 2P

w, = 20 um P
e=1.6x10°C 0 7,
r~4A

| =3 x 1010 W/m?

E~1x108 V/icm 1

2
[= EcnaOEO

E,= 4 x 10* V/cm



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Campo elétrico inter-atomico

laser pulsado

| = 100 GW/cm? =
10 x 10 W/m?

e=1.6x101C 1 >
r~4A I:ECHSOEO

E~1x 108 V/cm E,=1 x 107 V/cm



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Optica ndo linear perturbativa

E~1x108 Vicm | ~ 100 GW/cm?

Optica n&o linear extrema (n&o perturbativa)

E~1x10°V/cm | ~ TW/cm?

Nao linearidade de vacuo

E~1x10%V/cm | ~ 1 x102° W/cm?2



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

altas intensidades

Erad.~ Einter.

oscillator nao harmoénico

&\/ termo ndo harmonico



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Na equacao de movimento consideramos

Frest = —ma)(z)x — max’

em que q caracteriza a ndo harmonicidade
(nonlinearidade)

O potencial correspondente é dado por

_ b5, 1 3
Ux) = Frest_dx_zma)ox +3max

Utx) |

Meios ndo centro-simétricos




Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Para resolver o oscilador nao harmoénico

X+ yx —|—ng +ax® = —eE(t)/m

sob a acao de um campo

E(t) = Eye !

2

Considerando ax’ << @yx”

metodo perturbativo

A solucao pode ser escrita como



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

A soluc&o em primeira ordem x” é encontrada fazendo a = 0

( )—I— )/x( : + wy 2D — —eE(t)/m

cuja solucéo ja conhecemos

W@y =xD(w)e™!
com e E

m (w; — ) —iwy
Logo




Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

2
A solucdo em segunda ordem x(? é obtida fazendo ax®~ ax

2 (2
a )/x( ) + wix? + alx (1)]2 =0
Usando o resultado para x™” temos

2 —2iwt
..(2) % (2) a(EEU/m) e
+ x —I—w
! D%(w)

cuja solucéo e

(2) _ (2 2wt
() =x(2w)e —a(e*/m)zEﬁ

D(2w) D?(w)

com

-1*{2}(2(1)) =

Logo
—a(e/m)*E?

P = .
D(Qm) D- (U))




Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Considerado um campo aplicado mais genérico

E(t)= Ele_ia)lt - Eze_iwzl 4+ c.c.

no oscilador nao harmonico

2 , .
Pode-se antever que [x(l)] contera termos nas frequéncias

201,207,(w1 + @2),(w] — @2),(w2 — w1)

Gerando, portanto, respostas nestas distintas frequéncia



Interacao da luz com a matéria: optica nao linear

Retomando o caso monocromatico, escrevemos a polarizagdo como

de onde encontramos

< (1) susceptibilidades de
oX primeira e segunda ordem

Portanto, a polarizacao induzida no material € dada por



Resposta optica nao linear

oscillator nao harmonico

altas intensidades d X dx
M——+ My — + Maj; X+ max’ = —eE
Erad.~ Einter. dt® dt

/
¥y
k =
0 MWV Hendrik A. Lorentz

m

Polarizacao nao linear

P=g,(x"E+y“E*+ yPE’+..)



Resposta optica nao linear

Para meios centrossimeétricos (U(x) = U(-x))

P = go(;((l)E +;((3)E3 +...)
gue podemos expressar como
P=PY+PY =g, (yV+ P 1NE=¢,7,E

definimos a susceptibilidade efetiva

(1)

Zef :Z +Z(3)I

Neste caso, o indice de refracdo do meio fica

n= \/1+ Yot = \/1+(;((1) + 791)



Resposta optica nao linear

Para meios pouco densos temos

ﬁzl+%(z(l) + 790

Tomando as partes Real e Imaginaria

K = % Im[;?(l)]+% Im|7® )

a=a,+ fl

n=n,+n,l



Resposta optica nao linear

Processo de terceira ordem: )

PN

refracéo nao linear absorcéo néo linear
n=n,+n,l a=a,+ fl
n, — Re[;?(?’)]
* auto-modulagao de fase - absorcao de dois fétons

« efeito tipo lente



Secao de chogue de absorcao

Dada a absorcéo total
a=a,+ fl

Podemos encontrar o secao de choque de absorcéo

_a o=% b %, |
T A A T T NJ{ thj

Secédo de choque de absorcao
A taxa de excitacao fica de dois féton [cm* s]

A

0| LddNN Absorcao de dois fotons



Absorcao de dois fotons

Processo previsto teoricamente em 1931

Tese de Doutorado — U. de Gdottingen

"Uber Elementarakte mit zwei Quantenspriingen®
Annals of Physics 9 (3): 273-95

Tratamento semi-classico

o
o
o

Dois fétons sdo simultaneamente absorvidos no mesmo “ato quantico”, levando a
molécula para um estado excitado com energia equivalente a dos dois fotons absorvidos.

Maria Goeppert-Mayer




Absorcao de dois fotons: teoria da perturbacao

Tomemos a eq. de Schrodinger

ihawg’ D _ Aye.n)

com o Hamiltoniano dado por

H=Hy+V( :
0+ V@) onde Hp é o Hamiltoniano

. do atomo livre

‘?(t) — _llé(t) com ll = —er

e considerando um campo monocromatico

E(t)= Ee ' +c.c.



Absorcao de dois fotons: teoria da perturbacao

A eg. de Schrodinger na presenca do pontencial dependente do tempo

ihEMD(r, t)
ot

=(Hy+V(©®)y(r.1)

cuja solucao pode ser escrita como

laY

Solugéo do atomo livre H,

Y )= aOume ) = e
[

com
Wy = En/h

Substituindo na eq. de Schrodinger, encontramos
dap
ih
dt

— Z ai(t) Ve “im!

[

com

Wim — W —Wy, e Vinl = /MHT (I‘)Vbt[(l') d31’



Absorcao de dois fotons: teoria da perturbacao

Para resolver essa equacao, usamos perturbacéao, de tal forma que
0 8 2
m (Z) — ang )(Z) =+ ang )([) + (l;frg )([) + - -

De tal forma que temos o seguinte conjunto de equacdes

N
dan’g ) _ epn—1 (N—1) —lwppt
= (ih) E a Vinie

N=12273,....



Absorcao linear

Absorcao linear N =1
Sem campo, o sistema esta no estado fundamental g
O (1) —
dg (tH)y=1
al(o) (t)=20 [+ g
Representamos V,,, como

Vmg = —MUmg Ee™'®

Assim, a eq. para a fica a,/,-gl)
da,,(l) | o |
CEZ = _(l.h)_lu/mg [E(fl (@ —(U_)f]

gue resulta em




Absorcao linear

A probabilidade do atomo estar num estado m num dado tempo t

. i 5
piD () = |a, V)| = g E|* | e Ome= — 1
m m h Ct)m_g —w
2
1 |U«'ng| [
piD) = - 278 (g — @)
Na realidade temos uma distribuicdo de frequencias de transicao
/< I .
P f (@mg) Dhng / Pf (Cf)mg) d Wmg = 1
0
9 forma linha
Neste caso
| Elzt o
r(nl)([) # ](; Pf ()27 8 (Wng — ) dwpg

27'L'|Mng|21‘
hZ

pm (t) Pf (a)mg = w)



Absorcao linear

A taxa de transic&o para absorcéao linear

1
o _ PO _ 27l EF

mg — p 72 Pf (Cf)nzg = w)

gue usualmente é definida em termos da secao de choque de absorcao

R — O(l)(a))[

mg mg
com

[ = 2neoc|E|?

o)
| Himg |-

Nnepc B2

c:r,_f:g) () =

P f ((Un?g = w)



Absorcao de dois fotons

Absorcao de dois fotonsN=1e N =2

m _ (lh)—l Zal( — )‘/;mle_lwlm[ para obter an (t)

.. I , o
Primeiro encontramos a,.;g J(I) gue € usado no lado direito da eq. com N =2

&_\/ ja conhecido da absorcéao linear

Usando

—iwt

Vrzm =~ —MUnm Ee



Absorcao de dois fotons

Neste caso, a convencao para a representacao dos varios niveis € ilustrada no
diagrama

A n
- [ -
8

Sendo assim, escrevemos

d e B
Ea”m(t) = (l h) l Zangl)(t)‘/nme LWmnl

m

2
Wnm mg E

= —(ih)™!

. hi (Cf)mg — )



Absorcao de dois fotons

gue resulta em

"2 . m ,—2 '
a (2) (I) — Z /JL;'”” /,{-ng E e" ((!) g (L))f _ 1
H D wng — 20)

" = (wpg — w)

para o processo de
absorcéo de dois fotons

Entéo, a probabilidade do atomo estar num estado n num dado tempo t

2
HnmAmg E
§ 3

m h (wmg — W)

(2)( 1) = 2nté(wpe — 2w)

Considerando uma largura de linha para o estado final

&;/ P (a)m g)

2
Z MnmMmg /)
2

— " (wpg — w)

temos

(2) (1) = Zﬂ'ff)f ((Ung =2w)




Absorcao de dois fotons

A taxa de transicao para absorcéo de dois fétons

gue em termos da sec¢éo de choque de absorcéo de dois fotons

R =02 (01

com

[ =2neoc|E|?

1 2

4n222

w) = 277/0f (a)ng = 2w)

ng (

Z : MnmMmg
2
" h ((Umg — w)




Absorcao de multi-fétons

Podemos generalizar o resultado para processos de ordem mais alta

4 _
Ry =

=12

2

270 (wne — 2w) ~ |2 absorcéo de 2 fotons

E
Mg 2o r(wme —w) ~ | absorcdo de 1 féton
2
Hnm UngZ
m hz(wmg —w)
2
HonMnm Mng3

2

mn

2

omn

FL3 (a)ng - 26{)) (0)171g - 0))

4
l’l’pO M’OH Unm M’Iﬂ-g E

h4(wog — 3w) (a)ng —2w) (a)mg —w)

2

270 f(woe — 3w) ~ |3 absorcédo de 3 fotons

2pf(wp, —4w) ~ |4 absorcdo de 4 fotons



Absorcao de dois fotons

1961 — Kaiser e Garrett: Excitacédo por absorcao de dois fotons

VoLume 7, NUMBER 6 PHYSICAL REVIEW LETTERS SEPTEMBER 15, 1961

TWO=-PHOTON EXCITATION IN CaF,:Eu*"

W. Kaiser and C. G. B. Garrett
Bell Telephone Laboratories, Murray Hill, New Jersey
(Received August 28, 1961)
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FIG. 1. Positive of photographic plate, indicating
the blue emission of a CaF,:Eu’" crystal under strong
illumination with A, =6943 A.
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Consideracoes Finais

— -

e

e
-

2 2 2
P=g,(y"E+ y9E*+ y9E+..) R;(;g) = Ujig)(w)]

Aula 2 — Microfabricacdo com pulsos de femtossegundos e aplicacoes

» Microestruturagcéo com pulsos de femtossegundos
 Microfabricacé&o via fotopolimerizacéo por dois fétons

* Aplicacoes



