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’ RESUMO

Projetamos, construimos e analisamos uma nova opg3o no . .
projatﬁ de um laser de corante bombsado com um laser de nitrogenio.
Trata-se de um laser com cavidade instdvel em ring. Eficiéncias de
40% foram medidas, com puféncias de salda de 160 kW para 500 kW de
poténcia de bombeamento. Um modelo tedrico foil desenvolvido para
esta configuracgao. Esta modelo fol bassado nas caracteristicas geo
métricas da cavidade e nas propriedades dos corantes e, esta am

0tima concordancia com os resultados experimentais obtidos.



ABSTRACT

Ws dasign. build and analyse -.a new cancept in the design ..
- of nitrogen pumped dye laser. It is a dye laser with unstable cavity
in a ring geometry. Efficiencies up to 40% are measured when pumped
" with a 500 kW nitrogen laser. A new theoretical model is presented
for this configuration in which only one travelling wave 1is present
1naida.the cavity. The results are in good agrsement with .the

experimental measured valuss.
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INTRODUGAO



Lasers de corante se caracterizam pela possibillidads

de sintonizagao numa faixa bastante larga do espectro.
Um ano dapbia da observagao da agao de laser em coran

- 8
tes organicos por Sorokin e Lankard[3 ) e, independantemente por

Shaefer, Schimidt e Vclze(SQ]. Soffer e McFarland[40)

mostraram qhe
ao contrdrio dos lasers até entdo conhecldps, os de corante pode-
riam ser sintonizados continuamente numa .banda larga do espectro Vi‘
s{vel. Desde entao, o nimero de contribuicgdes no campo de lasers de
corante aumentou consideravelmente. Hoje, com estez lasers, podemos
cobrir uma faixa do espectro que vai do ultravioleta prﬁximu ao in-
fravermelho longinguo (de 3000 A a 3000 A ).

A largura de banda t{ipica em que um lassr de corante

pode ser sintonizado varia entre 50 cm-1 e 18400 cm-1. Um laser a

gas, por exemple, pode ser sintonizado dentro de uma faixa espsc-

(19,25,26,27)

-1
tral de 0.1 cm . Daf porque muitos pesquisadores tem
se dadicadd acs estudos de novas formas s configuragoes para a ob-
tengao de_iasers de corante mais sficientaes.

Siagmants]

. em 1965, propos a utilizaqéc'da.cayidadaa
fticas instaveis para sistemas de alto éa&ho comq uma manalira de se
ﬁxfrair o maximo de snergila armazenada no lassr s de se obter um con
trole efetivo dos modos transversails que oscilam na cavidade. ‘Estas
‘cavidades introduzem altas perdas, desacoplando ensrgla do sistema.
Apenas sisfemas de alto ganho (maior qua Sﬁ% por passagem, como 8 O
caso de_corantes] podem utilizar cavidades instaveis. As perdas in-
troduzidas pela cavidade aén-dstérminantea na saiaqSD dos modos
tranavaraaié. acarretando sus répida formagdo, o que se torna vantas
Joso para lasers que operam com pulsos de curta duragac.

Aliando as caracteristicas de cavidades instaveis a

dos corantes, é possivel obter-se lasers de alta gficiéncia com fel

- xes de safida bem colimados, de grande coeréncla s qualidade.



Neste trabalho apresentamos ums nova opgaoc para lasers
de corante. Construimes e operamos um laser de corante com cavidade
instavel em ring bombeado com um laser de nitrogénio.

No primeiro cabifulo. abﬁrdamns,_numa breve reviséo,_
0s problemas gerails de cavidades Gticas eétéveis e instavels apresen
tando suas caracteristicas. No segundo capitulo, apresentamos as pro
priedades fisicas =a fotofisicas dos corantes organicos.-ﬁo terceliro
capitulo, analisamos de uma maneire geral, algumas configuragbes de
lasers de corante coh eénfase nos bombeados por lasers de nitragénio.
0 funcionamento e caracter{aficas gerals da cavidade instavel em
ring sao apresentados no gquarto capitulo. As aberragies e astigmatis
mo do felxe de laser intreoduzidos pelos espelhos e cdlula de corante
sd30 apresentados no quinto capftulo, onde derivamos uma expressao pa
ra o calculo dos pafémetros relevaﬁtes para suﬁrasséo destes probie;
mas. O modelo tedrico que fol desenvolvide especiaslmente para cavida
de em ring, oﬁde_néo 8 pcssivel.se assumir uma intensidade de laser
uniforme dentro deste sistema, & apfesantado no sexto capitulo. Ests
modelo & baseada nas caracteristicas essenciais da cavidade, 1.8.,"
suas propriedades genmétricas; Juntamente com o'ﬁodalo apfeaantamos
alguns resultados experimentais qus julgamos de maior 1mpnrtancia pa
ra caracterizaqan deste trabalho. Por fim apresentamos nossas conclu

soes e sugsstuas para astudos futuros.



CAPITULO I

~ CAVIDADES OTICAS



I.1 - CAVIDADES OTICAS RESSONANTES

Cevidades Gticas ressonantes, como ilustra a figura
(1-1.1), saoc formadas por dols espelhos planos eou curvos colocados

a uma distancia L um do outro. ' -

Fig.(I-1.1) - Cavidade dtica ressonante tipo Fabry-Perot com

espelhos esféricos

Estas cavidades sdc de importancia furidamsntal ne cons-

trugaoc de lasers & tem sido exaustivamente estudadas nos  Gltimos
anos(122:3) '

As caracterf{sticas fundamentais des uma cavidade Otioe,
em que.as dimensoes dos éspalhos sao suf;cientsnsnta grandes gquan-
do caﬁparadaa com as arsas dos faiges que‘sp prepagam entre um 8
out;o espelho, dependerao assencialmente.dos raigs ds curvatura
destas.aspalhoa e da distancia L da.separagau entre os mesmos. Nes
te caso negligenciamos efelitos de perda tais como, absorgaoc ou es-
palhamento dos feixes pelo meio ativo do laser.

- " Uma cavidade 6tica'ressonante € squivalente a um siste-

ma périﬁdico:de léntea dentro do qual o faixe-de 1uz ﬁem suva traje




toria repetida hum percurso ctompreendido entre a propagagao - % por - o

trés lentes. Na.cavidade dtica isto corresponde a viagem de ida e - -
: : (1}
volta aoc mesmo espelho
mento de feixes gaussianos numa cavidade otica pode ser feita atra

vés do sistema periddico de - lentss como ilustra a figura (1-1.2). .-

O L \/\/ L O LO

£ f f

N

+3
| _‘_fz

Fig.(I-1.2) - Guia de onda de lsntes - sistema equivaiente

a cavlidade otica

Se f1 = R1/2 e fz = R2/2 saoc respectivamente os Ifdcos

das lentes da figura {I-1.2) e L a separagao entrs elas, a condi-

_péo para que exista solugao estidvel, 1€, para gue os modos permane

gam conflnados ho-guia des onda de lentes, € dada'pala_condiqéc[1]

0 < gqg, <1 - It

onde g, = 1 -.EL/R1] e g, = 1 - (L/RZJ.

Os parametras g4 8 85 sintetizam as propriedades geome-
tricas da cavidade Gtica guanto a existéencia de solucoes estaveis
para modos'gaussiaﬁos no seu interior. Cada cavidade pode ssr re-

présentéda'por_um pento no plano (g,.g,) fomo mostre figura (I-1.3).

. Desta maneira, toda analise do comporta . ..



Filg.(I-1.3) - Diagrama de estabi lidade

0 diagrama apresentado na figura (I-1.3} eﬁté dividido
em duas regi&es,'a regiao de sstabililidade, representada pela area
achuriada da figura, e a reglao de instabilidade. Notamos da sgua-
gao (I-1.1) que os limites de reglBo de estabilidade sao ramos de
hipérbole. '

Nas cavidades oticas estaveis, o desiocamentn transver-
sal da trajetéria dos raios luminosos pode variar com a distan-
cla, mas og feixes permansceraoc confinados na cevidads. Por outro
‘ladu..am cavidades que se situam fora da qegiio de estabilidada.d
dsélocamentc transversal dos feixes & divergente e as perdas por
difraqéo assim como as dimansﬁes_dns ;spalhos sg torﬁam importan-

tes.
I.2 - COMPORTAMENTO DDRS MODOS NUMA CAVIDADE

‘A analise dos modos em cavidad®s fticas- 6§ um = problema



- complexo, porem algumas'aimpli*icag&es-siu possfveis, ficando o :

problems matematicamente tratavel,possibilitande a cbtengao ds al-

- guns resultados fisicos. -As simplificagoes envolvemn essenclalmente -~ . -

_a naturezas quase Oticae do problema e sac especificamante: 1) as di .- .

mensdes da cavidade sac grandes comparades: .com o comprimentao de .on
da da radlagao, 2} os campos dentro ds cavidade sao essenclalmsnte
campos eletromagnéticos transverseis (TEM). Com estas suposigoes

e levando em conta os efeltos do tamanho dos espelhos, o problema

torns-se similar ao problema de difragao por miltipleas abertu-

ras[1]. veja fig., (I~2.1). Assim podemos utilizar a equagao 1inta-

gral de Erésnal*Kirchhof?. a qual relaciona a amplitude da onda
(4)

complexa nos dols espelhos e & dada por
Urtx,y) = Ff k(x,y ¢ x',y"JUCx',y'ldx"dy’ (I-2.1)

onde U(x',v') @ a amplitude de onda complexa no plano de ént:ada
~da sistema (x’,y’), k(x,y 3 x',y') & o Kerneal da equa;ao integral
gus propaga a amplitude de onda complexa do plano. de ;ntrada ao pla
no dg_safda (x.y) do sisteme ® U'(x,y) & a-amplituds de onda com-
plexa no plano dg salda do :istema. veja figura (I-2.1).

Se Ulx,y) for um modo transversal.de cavidade, depois
. de miltiplas reflexoes nos aspalhos..U'[x.y] sera igual a Ulx,y)
a msenoe de um fator constante ¥y. Néste.céso podemas sscrever = a

equagao (I-2,1) camo

YU(x,y) = JSf kix,y : x',y'")Ulx,y)dx"dy’ (I-2.2)



“abertura

Fig.[I-Z.ﬁ]-cavidade o6tica mostrando plano de entrada s de salda

e =sisteme equivalente de mGltiplas aberturas

Esta & a equagao de.autnvalares para o problesma. Na
realidade existem certos cdnjuntos de solugOes UnmEX.y) associados
com autovalores Y,m.que satisfazem a equagdo (I-2,2}, Os autovalg
res Ynm levam em conta as perdas de ensrgia dos modos na cavidade,
1Ynm|2 < 1, e ssus deslocamentos de fase. Especificamanta,a t;ans—
missao de poténcia na cavidade Gtica é dada pnr'lynmlz, 8 a potan—.

" cia perdida pPOr passagem para um dado modo pode ser escrita_ co-~
(6) '
mo

2 _ (1-2.3)

Quando a disténcia’entra'ca espelhos é grande compare-
- da com suas dimensdes e quando estes espelhos possuirem raios . de

~curvatura muito grandes comparados a distancia de separacgdo L, as

T

bad



‘coordenadss cartesianas do vetor campo:elétrice serdo: ‘essencialmen:
te desacopladas, assim gue podemos escrever equagoes separsdas para
cada campohante.,Eatas equagoes produiiréoﬁsuluqéés.para os modos
da cavidade que serdoc uniformemente polarizadas em uma diregdo, Ou-
tras polarizagdes podem ser obtidas por shperposiqén linea: des tas
solugoes.

Fox e Li[7] propuseram uma solugao numérica, onde a
fungao Un[x.y] € escolhida arbitrariamente, come pdr'éxemplo a 1lu-

minagao uniforme de um espelho, @ a nova fungao cbtida U q{xsy) é

+*
utilizada para um novo calculo num preocesso 1terat1vo. a processo

convergs, ié..|Un+1/Un| = |y|. Na figura

(I-2.2) mostramos o resultado obtido per Fox e Li(7] para a flutua-.

ctontinua ate qua Un+1

¢ao do campo, 18, ]Un+1/Un[.ca1culéde no centro de espelho, e grafi

cade em fungdo do nimero de iteragoes.

LA
= #
0 ES
St 5
c i :
> -3
N S
— H R
& BEER
E 0'74 ] % :== E‘ 5: "'q. ..:‘.. -.'0-“."..."-"-*"-."000"“'--1000“'.--ooou-
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80 . I 2100I 1 3 1 } 320
ne de trﬁnsifos | |

Flg.{I-2.2) - Flutuagao da amplitude do campo com fungaoc do

nimero de transitos,



L

Note-se que depois de um . nimero myito .grande de: itera= -

qus.lUn+1|.punverge para um valor [Un];na;menos de uma constante
multiplicativa [Y|. Este grande nﬁmefd da-trénsitﬁs para formagao
de um'modo transversal & umﬁ caracteristica de cavidades estaveis
~ctom poucas pardas. A formagao de um. modo fransversal am cavidades

instaveis implica num nimero de transitos muito menor, como foi pro
vado na ref. (21},
Embora para alguns casos, o problema de se encaontrar as

auto-fungoes da sequagao (I-2.2) seja simples{ZJ

» na reglao de insta
bilidads, o Kernel ds equagac integral torna-se muito difIcil_ de
tratar matematicamente, e os calculos péra_astes casos ficam muito
trabalhoses. Porém, é possivel cbter-se informagdes importantes por.
intermédio de aproximagoes baseadas na dtica geométricaps‘s'a‘zu3 .
fstas aproximagaes conseguem explicar o ﬁamportamento das cdvidades
tnstdveis, com &nfase nas suas caracterf{sticas fisicas essencials s
cohgseguindo resultados em boa concordancia com os experimaptoa. A
aproximagao mais simples foi formulada por Siegmants] para estudar
¢ comportamento das perdas de uma cavidede instavel am fungae do ng
mero de Fresnel. Estas perdas significam a quantidada de energia aco
plada para fora da cavidadé gquando o tamanho dos espelhos ou sua
distancie de separag2o variam para um meamorcomﬁrimanto de onda,is,
uma variaqéa_dn namero de Fresnel NF = az/Ll onde L & o cumprimahtn
da cavidade.‘a e a_semi-diémetro dos espelhos e A o comprimento da
onda qus oscila na cavidade, A andlise & baseada na ?ormaqad de img

(91

gens da atica-geomBtrica para uma cavidade do tipo mostrado  na

figura (I-2.3),
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Fig.{I-2.3) - Cavidade instavel com espélhos convexos
Para esta geometria o fator de transmissaoc de energia
para espelhos circulares é dado portai
r2r2
r - 12 | (I-2.4)
{r +1)2[r +1)2 : '
1 2 '

ands r, e r, sao as curvaturas dos espelhos 1 e 2 respectivameante,

figura (I-2.3), e a_ energia perdida por passagem é-dadg porfs]'

£ =1-T ‘ (1-2.5)

Os resultados obtidos para perdas'em fun¢aa do namero
| (73

d Fresnel para aproximagao de Siegman(sl e Fox & L1 s80 mostra-

dos na figura (I-2.4) abaixo.

‘d
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Fig.(I-2.4) - Perdes por difrag¢ao em fungao do nGmero de Frasnel

paera aproximagao de Siegman e Fox & Li,

Na figura (I-2.4) acima as curvas chelas representam o

resultado obtido por Fox e Li(7] para cavidades com diferentes paré

132. e as linhas tracejadas sao referentes a aproxima -
(6)

gao feita por Siegman .

metros g = ¢

Para cavidades estdvetis, quandq nimero de Fresnel Qe
aproxima da uniaade as pardas de energis por difracac se aproximam
de zero. Na regiao de instabilidade, éstas;pardas-a médida gus NF
cresce, comegam & oscllar periodicemente. Esta oscilagdo € devida a
difragaoc de Fresnel que & levada am conta nasta'apruximacéo. Por ou

(8)

tro lado, na eproximagao geométrica » os efeltos da difragao de

Fresnel nso sao levados em conta, e o resultado & aproximadamente
- . N - ' .
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uma média dos resultados obtidos por Fox;e.Li(?].. R

.I-3 -~ CAVIDADES INSTAVEIS TIPDO CONFOCAL

o Cavidades dticas instaveis tiﬁc confocal ou telescopi =.

cas, comp sao chamadaes, vem sendo empregadas em lasers de C0;10]_
Nd:Yag(11] e em lasers de corantes bombeades com lampada de
(12)

Flash"® « Estas cavidades dividem-se em-duasjcategorias; Cavidades
confocalis do ramo positivo e negativo como ilustra a figura (I-3.1).
0 mode fundamental numa cavidede instavel confocal g

‘uma onda plsna gue se apresenta na forma de um anel uniformemente

iluminado como se pode notar da figura (I-3,1) abaixo.

bi{ { | Jo (O )ranmO POSITIVO

¥

bl | Ja @RAMO NEGATIVO
TR | Ry L '_

Fig.(I-3.1) - Cavidades Canfocails . do remo positivo:s.negativo =

(13)

Siegman & Arrathoon mostraram gque a fragao de aco-

plamento de safda numa cavidade confocal instavel é dada por

,c': 4 - --1— - By . ) [1'311]
_ ne . _
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onde M & 8 magnificagao do.sistema tslescdpico e & definide como &
razao entre os ralos dos espelhos, M = R,/R, ous comp a razao de

(14]. M = b/a, como & mdstfado na figura (I-3.1),

seus diametros
0 acoplamento de safda pode cscilar em torno do valer
médio devido aos efeitos da difragsao de'Frasnel. vela figurs
{I-2.,4), & um argumento intultivo pode ser usado para & localizagao
do ponto 6timo de eceoplamento quando temos pequenos efeltos de di-
fragao.
Desde que a onda que parte do éshelﬁn 1, numa cavidade

confocal & plana, a aproximagdo geométrica para ¢ moda de ordem

mals bailxa assegura ques existird um minimo para difragdode Fres-

nel no centro do . espelho 2 gquando o ndmero ds Fresnel NF for um
inteiro par. Isto terd o efeito de reduzir a realimentacgao para
dentro da cavidade, aumentando o acoplamento de safda. Por outro

lado, a caracteriética da disfrihuiqéa de intensidades do primeirn
modo de ordem mails alta na cavidade é a de pdssuir um minimo no
~centro do segundoc espelhoc corr uma intensidade crescents ao seu re-
dor, @ é possivel que a operagac a nimeros de Fresnel inteiros pa-
res aumente a probabilidade de oscilagéao de um segﬁndo_mcdo trans-
versal resultando numa baixa estabilidade no acoplémsnto de safde
do lassr. Quando a operagéo for a nimeros de Frésnel inteiroé.impg
res, o acoplamento de safda possuira um minimo resultando num méxi
mo de 1nténsidada no centro do espelho 2 aumentando assim & reall-
meﬁtaqio paré dentro da cavidade. A distribuigdo de intensidades
‘ﬁn segundo espelho ficara muito prﬁxiha da_distfibuiqéu de intensi:
dades caractaristicas do modo fundamental impliecandag num crescimen
_.tn da probabilidade de controle dos modos traanarsaia. Embn}a,exii
“ta um minimo no acoplamento de safda guando NF é um inteiro impar,

~este minimo nao é intoleravel para se obtsr um perfsito acoplamen-
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to~dawaa1dap:veja figura (I-2.4), e nestes casos pode-sg consegulr: -
. feixes de salida de boa gqualidade e de grande estabilidads.

OQutros fipns_de cavidades com caracteristicas ..: confo~. ...

.. vals, e proprias para aplicagdo em lasers de corants, vem sendc ss- . ..

15,16,17 - - .
;iudadag[ ]. sa0 as chamadas cavidadss instaveis em:ring, co-. @

mo 1lustra a figura (I-3.2).

)

[E R — R w M S

REGIAD
ATIVA

o

SENTIDO CONFOCAL

Fig.(I~-3.2) - Cavidade em ring instavel

Dependendo da localizagao da régiéo ativa, e possivel
pelas caracteristicas geométricas da cavidade, suprimir a oscilacao
em um dos sentidos, obtendo-se apenas uma onda viajante na diregao
cdnfocallda cavidade, sem a necéssidade de ss usar elementos Sticos
tais como, rotadurea-da'Faraday e ocutros, psra se obter operacgao uni
-direcional. A operagac unidirecional oferece uma série de vantagens -

[18,19)

em ring lasers como’ veremos no capitulo IV, e além distc

torna a cavidads propris para a obtengao de oscilagac em modo axial

.inico.



CAPITULO II.

CORANTES ORGANICOS =~
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‘II.1 - CORANTES ORGANICOS:

... Corantes organicos sao compostos quimicos. caracteriza-.
"dps. por possqirem uma largé bande de absorgao e fluorescencia . na
regiao de 500 & 1000 nm do:- espectro eletfﬁ-magnéticb. Estes compos .
tos possuem um sistema de ligacgao conjugéda, ie, ligas simples e
duplas alternadas. As ligagces simples séolfcrmadas por: glétrons
o, @ as dﬁplas além de 5ossuirem elétroﬁs o possuem também ~ s8lé-
troﬁs T. Uma ilustragao destas ligagoes € mostrada na figura'

{II-1.1).

Fig.(II-1.1) - Distribuigdo sletrdnice no butadiero-a) 1igagbes

o locelizas e b) iiga§695 T nao localizadas.



1B

A caracterfstica dos corantes organicos de absorverem @ -

emitirem luz é determinada pela presenga de cadela de atomos cbm

ligas simples e duplas alternadas, chamada de grupo cromoforo., Es-.

te grupo & o mesmo para uma mesma famflie de corantes, vela flgura

(II-1.2), A distingdc entre os corantes de uma mesma fam{lia & fei .

ta a partir de radicais gque se ligam ac grupoc croméforo completan-

do a molécula, e que sao diferentes em cada corante da mesma fami-

lia.

Fig.(II~1.2} - Rhodaminas - mostrando a cadeia formadora do grupo

craméforo, linhas pontilhhdas.

.-

Os eléfrons T, que se movimentam “guass que livrements”
pela cadeié de &tomos que formam o grupo crnmﬁfurn'sao os responsé
vels pela absorgao e emissao de luz que caracterizam a molécula.

‘ Para um dado comprimento L dé cadeia que fofma 0 grupo

_ croméforo, o potencial aoc qual os elétrons estao vinculados  pode
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-aar.anroxihadu-pela.saguinta forma, veja Figurs (II-1.3), . .

Vixl =0 pars 0 5'x <i
(II-1.1)

V{x) =®  pars 0 i-x > L

Com este modelo simples nos po&emos calcular as autofun

w.d

goes Y, pare estes elétrons a partir dafaquaqio de Schrbdedinger, ou

seja

wn(x) = /%?san (n:x] p/ 0 < x <L (II-1.2)

com autovalores

E = 2 p/ n = 1'2‘3.'. {II-1.3]

onfle h 6 ‘a constante de Planck, n o nimero quEntién.correspante éa
nivel eletronico de eneargia, m é a massa do elétron 8 L o comp;i -
mento da cadeia do grupoc cromoforo.
De &acordo com O principic de exclusac dé Pauli podemds
"cblocar dois elétrons com spins anti-parélalos em cada nfvel de
energia. A cadela de,éfomos que forma o grupo cromoforo céntribui
coﬁ ﬁ = 25 eletrons ondé J @ o nimero de ]ligagoes duplas existen -
tes na mesma.
Assim teremos os J prims;roS“niﬁais_de energia comple-
tamente preenchidos péra a mopldcula no estado fundamental. Quando

axcitqmns'um-elétron_ao nivel superior desocupado, a energia,mini-

ma necessaria para este processo sera dada por

; P - - _h__ - < -
AE E“."'"- El‘l E'n—l-—i {N""l]_ _ . (II..1.4J
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onde N & o nlimero de elétrons 7 ds molécula.
Esta diferenga de energla corresponde a um comprimenta

de onda

8mc L2
h N+1

[II-1_5J

Este e o maior comprimento de onda que & molécula pode

absorver através de trensicgoes elstrbnicas.

' v(X)

0 | L
—— X >

Fig.(II~1-3) - Potenclal a que estao vincylades os elétrons no

grupo crombforo - modelo de elétrons livres.

Em primeira aproximagd@o o modelo de slétrons livres in
dica que a posigao da banda de absorgao & determinada péln compri-
mante L do grupo croméfo;o. Outra conclusao importante deste modelo

& a posigdo relativa dos niveis singlets e triplets da molécula.
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. ~-No estado fundamental oan/Z;nivais.eletrﬁnicoéfdaﬂmny§n
cula estdo preenchidos. Os spins dos elétrons que .ocupam o ‘mesmo ‘ni
vel eletronico sao obfigatnriamehte anti-paralslos, resultandoc . num
spin total S = 0. Quando um dos elétrons do estado:fundamental . &

promovido ao sstado superior desocupado mais prdximo poderemos -ter

spin total resultante S = 0 ou S = 1. Para S = 0 nés temos os esta-
dos singlets e para S = 1 nds temos os estados triplets.
e - Pele formulagao de Dirac'de principio de exclusdo "~ de

Pauli, a fungao de onda total, produto ds parte espacial e da parte
de spin, deve ser antissimétrica com respeito a troca de dois &ele-
trons. Construindo as fungdes de onda para os.estadoé singlets, ws,

g triplets V¥ obtemos

7.1° Y1,0 ¢ Y1, -4

. by = {wm[1]wn(21+wn(1]wm(21}{£(1j8(21w£t2)8(1)} (II-1.6)

Ypoq = WMy (2)-y (Ny (2)}{£011£02})
Yrog = W, (D (2)-y (1 (23} {£01)8(2)+L(2)8{1)}
o - (11-1.7)
Yroq = W01y (2)-y 13y (21} {8(118(2)])
~onde £ e 8 sa&o respectivamente os estados de spins + 1/2 & - 1/2 ¢

1 e 2 denotam os dois slétrons em'questéd{

Usando a teoria de perturbaqso em primeira crdem vemos
que a cuntribuigén relativa a repulsao ccuhmmiéna é maior no estado
singlet que nos estados triplets. Também, a probabilidade de se en-
contrar um elétron junto do outroc & maior no estado singlet que nos
estados triplets. Assim os estadps singlets possuirao enefﬁia maior

que. os estados triplaets.



transigao T, » T, também pode existir, K,

"ceimento nao radiastivo de S, + S _ e

20

- D esguema de niveis de ersrgia de uma molécula de - cg--

rante & mostrade na figura (II-1.4).

L]

— Ty
S F/—— .
==
ABS.
Sl y L
T~ R
-k ————
: sT ‘ﬁ‘*‘_____,___—-.- TI
ABS EM. ! L
' .
S & S . ”'IZT
0 G
- SINGLETS | S TRIPLETS
Fig.(II-1.4]_? Esquemas de nivels de energia para ums molécula

de corante

‘Na figura (II-1.4) as linhas sﬁlidas'rapfesantam.absns
gao de luz de So * S,. chemada banda pringipal, e de S_ + S,. A

55 representa a8 taxa de dg

1 o KST g a taxa de transligac nao

radipativa entre os ostados S, @ T,, a chamada conversao ~ interne

1 1

dos eatados S1 8 T1. T8 T; repressentam os tempes de vida do esté-

do singlet e triplst respectivamente.

i LS
- i‘-‘:‘.s;\.\.‘.

Um outro resultado do modelc de elétrons livres & o ds

nao serem permitidas trensigdes radioativas entre os estados tri-

plet e singlet poig as partes de spin de suas autofungoes sao or-

- togonals. Entretanto se observa uma fraca transigac entre T, e
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Sn' devido a efeltos como. acoplamento spim-orbita. Na u .- .. tabele

(IT-1.1) abaixo apresentamés os valores das constantes fisico -quf

micas para Rodamina 6G.

Tabela (II-1.1) - Constantes f{sico-quimicas para Rd-BG(ZZ)

Simbo'd constante valor

:
H

C | Tempodavida ds § = 30 ns

T, | Tempodsvida de S5 = 03ps

77 | Tempo devida ds T = 250ns
Key| pingaoomers® | ~ 2s0ns™
" claxagdo interna de .
Tl 5 % 03ps
Z Ralaxggdommtarna de . '
The| S2 & 03Pps

Cada nivel eletronice na figura (II-1.4) corresponde a
uma banda composta de um contfnuo de nfveis vibracionais e rotacio
nais de molécula. A energia des abosrgdo mais baixa é devida a absor
'gao do estado fundamantél So 80 primeiro estadg excl tado 31.'

‘Esta grande absorgac usualmente na ragiéo visivel do es
pectro é re;ponséval pela proprisdade dos corantss am cnlorif ou-
.tras substanclias, pols & molecula absorve e emitq luz visivel. -Na

figura (II-1.5) abaixo mostramos o espectro de absorgaoc e fluores-

‘e8ncia de um dos corantes comumente usados ,Rd EG.
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3.0
’ ' .ﬂ_
- aesf.f iEm. ‘
o xi0'®em? | | o I
0 1 : 1 : 4 T,
200 300 400 500 600 700

Af{nm)
Fig.(II-1.V) - Espectro de absorg@o e emissao da Rd 6G em stanol

Devemos introduzir neste momento 6 conceito de efiéiéﬁ
cla quéntica;_que & uma medida da razaoc entre os fotons ﬁsados pa-
ra axcitaf a'soluqéb de corante s os fotnns_novamante-amitidus por
gla, |

A distribuigao espéctral da luz emitida espgnténaamen-

. te é denominada E()X) & & normalizada de tal forma que J ECa)dr=y¢ .

. )
onde ¢ € a eficiencia gquantica. Outra maneirs de definir esta sfi-

ciencis & utilizar  a razado entre os tempos de relaxagdo totais
das moleéculas, incluindo todos os processos de decaimento . Se T4

6 o tempa de vida total da fluorescancia entao

Ty T4p + KSS + KST (II-1.,8)

onde T, € o tempo de vida radiativo de 5,4 A geficiencia quantica

estd relacionada com este tempo de decaimento por-
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111 T, _
Pppp— T - vt g (IT=1.9)
T + K + K T ' .

1r © "ss © UsT  'Ar

08 ecorantes utilizados cému mefo-ative para laSQr'd§-9“
vem possuir'eficiéncias-quanticas altas-onﬁaté-meéma~iguéis a umi-
dade, afim de minimizar os -efeitos de depopulagao maco-radiativa do
estado excitado 81.

A superposigao entre as bandas de ahsarg%p (banda prin
cipal) e dé emissao que vemos na flgura (II-1.5) & devida ao deslo
camento Stokes da Fluaréscéncia, e o grau désta superposigac € de-
terminado pela guantidade deste deslocamento. Assim, quanto maior
o deslocamento Stokes menor a superposicaoc sntre bandas. € possi -
vel em alguns casos, através da utilizagdo de solventes mais com -
Iplexos, remove;‘totalmente os efeltos de.aﬁperpdsiqéa entre as ban
" das de abauré%o e'fluorescénpia. Com iste a autoc absaorgac do laser
pelo meio ativo dei xa de skistir e a sintonizagae para comprimen -
tAS de onda mals curtos na banda de fluoresceneclia pode ocorrer sem
perdas. Shank et 31[28} usandb 4—methy1—umbellif8rone.em solugéo -

dcida, conseguiram uma largura de banda de sintonizagao de 18003,

do U.V. proximo ao ‘amarelo.
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III-1 - LASERS DE CORANTE .

A importancia dos lasers de corantes‘vam da grande pos
sibilidade de sintunizaqéﬁ.-usualmenté da ordem de centenas ~ de
Angstrbns, e do afinamento espectral quaﬁdo um slemento seletiveo
de frequdncias, como uma grade de difragio ou um prisma, & inseri-
do na cavidade.

Um laser de corahte com uma cavidade formada por espe-
lhos que reflstem uma banda larga, normalmente nscila com uma lar-
gura espeﬁtral de ordem de 50 a 1UDR. guando um elémento seletivo
8 iﬁseridn na cavidade a largura ds banda de oscilagac pods ser
feduzida a pequenas fragoes de Angstrons sem muita perda de po - -

‘téneia. Uma ilustragao & mostrada na figura (III-1.13.

MEIO ATIVO

Fig. (III-1.1) - Cavidade com um espelho e uma grade de difragao

para sintonizsgao do laser

0 @ ds cavidade é aito somente'para o cbmprimenfo de

onda gue retorna para dentro da cavi dade, ¢ muito baixo para | ‘08
que séo:dispersadoa pela grade. | |

' o élargamanto homogéneo em lasers de corante & um -

:macanismd_¥£sico; o qual pérmita que uma grande quantidaqs.de radia

-
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¢ao. seja canalizada numa bandanuitaﬂastrnita'dEﬂosailacEe;ﬂNona¢+?
mente uma molécula de corante & esxcitada a um estado suparior cor-
respondente a frequdncia dtica da ?nhtaadsﬁbomba;mentoq A emissao
espontanea e estimulada ocerrsm num intsrvaleo de comprimento de on-
dea mais longo gqus o de excitagao de acorda com.o. principio de
Franck-Condon.

Na figura {ITI-1.2) mostramos um diagrama de niveis
ensrgéticos no qual ss moléculas sao excitadas ao pfiméifo nfvél-
singlet S,. Apds a excitagdo o6tica, a termélizaqao dos niveis toma
lugar, criando um equilfbrio dinamico no gqual ambos estados, exclta
do e fundamental, estar&o separadaments em equilibrio térmico. Os
niveis aqul envolvidos sdo um continuo de nfveis vibracionais e ro-
' taclonais da molécula. A termalizagao dsstes nfvels, da ordem de
picn-s:gundoé,fesulta numa distribuicao de Boltzman em ambpos os es-

tados S, e S;, separadaments.

4

ENERGIA

n(Eo)

Fig.(III-1.2) - Diagrama de niveis snsrgétices mostrando

o equilibrio sntre os dois estados.

Sob bondiq&as de laser, nume cavidade ds banda larga,

a Bmissaozeafimulada pode tomar lugar do fundo da banda do  aestado

-



26

S1~a“QUaIQUer nfvel vibro;rotaniohal'du'estado'ﬁundamehtal Sd.” De-
pois da emissdo de um foton, uma ripida termalizagéo norﬂvalsoﬂmme~

lugar éo fundo dﬁ banda, deixando novamente o nivel terminal deso--
cupado., Se colocarmos um elamehto seletor de frequancias, tal cdﬁdiJl
uma -grade de difragdc a smissdo nao podersd ccorrer ™ &w'um dado ni-¥-

val de Su' digamos b,pols o @ da bavida para esta transigdo € baixo.
Por outro lado, o elemento ssletivo.realimenta as transigdes ao ni-

vel a, & consequentemente o Q‘da cavidade para este comprimento de

onda se torna alto aumentando a intensidade do campoc Gtico no meio

estimulando mais ¢ mais moléculas a emitirem nesta frequdncia. Devi

'do a rapida termalizagdo na banda do estado fundamental, todas as

moléculas do sistema tem igual probabilidade de decairem ao nivel

a. |

II1I-2 - CONFIGURACOES COMUMENTE UTILIZADﬁS

Devido a hossibilidade'de se mudar a conuentragio das
moléculas de corante para ajustar as condigoes de laser no melo ati
vo, uma grande variedade dé arranjos para-bombeamento é caviﬁades -
oticas sado possiveis. A a}ta densidade de potencia otica consaguida
através de lasers, faz destes fontes ideals para o bombeamento 6ti
co de corantes. A cosréncia éspacial da fonte laser persrite um con-
trole mais preciso sobre a geometria do bombeamenta dtico, ao contra
rio do que & pessivel com a utiliiaqén de uma fonte incoar?nta tal
éohu uma lémpada de Flash.,

Para lasers de corante continuos, intensidades de 104'
W/cm? sao necessarias. Nenhuma lampada pode ser operada com esta in
tensidade neste regime. Um laser de 1W pode ser focalizado facilmen
tegpara_atingir o valor de potén@ia desejado. Um arranjo proposto -

. (29

por Khon et al para a opsragao em regime continuo & mostrado na
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figura (III-2.1).

PRISMA

Fig.(TIII-2.1) - Laser de corante bombeado com um laser de Ar*

Num laser de corante 6cntinqo ou mesmn pulsado, onde os
pulsos sao lengos frente a T, pode ocorrer uma paralizagao
do processo de inversdo de populagdo. Isto é atribulde a populacgio
do estado metaestavel Ty Este estado € populado por conversae in-
terna via 81; Como podemos ter absorgdc do laser entre os estados
triplets, toda emissao superradiants pode ser aﬁsurvida pela transi
cao 71 > Tz's a agao de laser daixa de afistir. Este problema fol
eliminado com a adigao ao solvente de uma substancia chamada “guen

cher" qua provoca um decaimento rapldo de T, & So' e pela circula -

1
'qéo.tambéh rapida,do corante afim de evitar problemas térmicos. 0
"Jet-stream”, ‘como & chamado, consiste dé uma peguena fenda na
qual o corante & obrigado a passar formando uma lamina 1lfquida de al
. te velocidads & boa qualidade 6tica na qual um laser de argdnio &
focalizado para produzir & excitagdo do corante.

0 bombeamento Stico com l&mpadas de Flash & felto geral

mente utilizando-se cavidadss slf{pticas onds em um dos focos esta -

colocada. & ladmpada e no outro .a célula por onde flul o corante. A lam
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pada de flash, além de apresentar problemas de aquecimento do coran
te com a consequente mudanga do {ndicé de fefragén e instabilidade
na fraqu&ncia. apfesenta um espectro muito riceo no ultravioleta.Cer
tes. frequéencias nesta faixa do espectroc sd3c nocivas go -corante g
podem dissocia-le diminuindo o rendimento do laaartiﬂﬂuso de fil-
tros sntre a lémpadé @ a célula pode minimizar sste problema.

Uma cavidede tipica é mostrada na figure (III-2.2).

e e = vy o a e

agua
/// agua gelada

-/

7

1

\ ——25—w [——CcOrante

o b | i

Fig.(III-2.2) - cavidade eliptica para bombsamento -por lampada

de flash.

Geralmente a duragado do pulso de uma ladmpada de Flash
¢ da ordem ou malor que o tempp de conversao interna de 51 - T1 no
‘corante. 0 uso de lampadas de Flash torna imprescindivel o cuidado
com a convarsaoc interna entre os astados S1 e T1.

Outros tipos de bombeamento, tais como, lampadas eli-
coidails sao usades neste tipo de lasers. .

0 uso de um laser de nitrogénio pulsade para excitagao
de lasers de corante ofersce a vanfagam da ampla escolha de co-

rantes capazes de produzir lassr na faixa de 350 nm ate 800 nm. A

possibilidade de altas repeticoes e largursas de pulso que vari am
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‘dg.- 1% ns a‘O;anstZSJ fazem dos lasers de nitrogénio excelentes fon

. tes pare excltagac de corantes.,e sstes por sua vez,sao . :excslantes
. ferramentas pana.o‘ampraga.am.éspantrq&cnpiauatamicawaAmnlacul&r4;“h

0 tipo de laser de nitrogenio mais wutilizade:& 0. :ds -
descarga transversal ou (TEA) que ﬁermitawa.ubteng&&;dwaumrwrfaixea
com segao reta retangular.

A configuragaoc mais utilizada dos lasers de corante ex
citados com laser de nitrogénio é a configuragao de'HEnsch(24].
Esta conflguracao proporcionuu.uma largura de banda de

pecilagao de 0.004R. Ume 1lustragio deste configuragio & mostrada

na figurae (III-2.3).

. LENTE CILINDRICA
NN
ETALON TELESCOPIOI  BOMBEAMENTO

—

!‘ - u
CELULA DE ;
CORANTE ESPELHO

DSAIDA

Fig.(III-2,3) ~ Laser de Hansch

Uma lente cilindrica é uttllzada:-para focallzar o fei-
x8 do laser de nitrogénio numa linha muito estreita junto a parede
interna da cé8lule de tal forma que a agao. de laser se produz ao lon
g0 desta linha, figura (111-2.3).

0 feixe de laser € sxpandidno por um telsscopilo antes
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“de atinglr & grade de difragaso. Um-eitsion, colocado entre a gradee
.o telescopio, é utilizado pars estreitar mais ainda.a banda de os-.
cilagaso do laser. e e e b b |

»o-o:Um dos probrlemas apresentadas. por aéta tipo de laser é
o do alinhamsnto; que 8 dificultado.pelo‘telascéptoa.Ainda a utili
zagao de um etalon de alta finesse faz com que ocorra uma | grande
perda em potencia na salda do laser.

Outros pesquisadores tem apresentado novas configura-
goss para os lasers de corante bombeados com lasers de nitroge-
nio(25,26,27) |

Uma das configuragoes & a apresentada peor Eesley e Le-
25)

venson{ na gual o telescopioc & substitufdo por um espeslho CoONve

'x0 e outro concavo como mostra a figura (ITI-2.4).

- GRADE BOVBEAMENTO

S o guibgm e . >SA|'DA

CELULA DE ESPELHO
CORANTE

Flg.(ITI-2.4) - Laser de Eesley e Levenson

As dificuldades apresentadaa.ppr este laser sao devidas
an a;inhamsnto g astigmatismo provocado pelos espelhos que san co

.iucadﬁa-ém incidéncia oblfqua, figura (III-2.4), sntretanto, a lar
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-;.gurﬂ,da;Iinhahnbtida'fni_ﬂahﬂrﬂﬂﬂ,ambbna:a.eficiéngia~t&nha:a;siﬂon .
baixa. |
A utilizagén,de elementos seletivos tais como prismas.

~(26,27]

. e grades em "grazing angle provoqasar'mu;¢a EFiCiBhtB.DDmQ{:.

.expansores do felxe de laser. As configuragoes mostradas.na: figura.

(II1-2.5) foram introduzidas primeiro por Hanna e KErkkEinen[ZE) R
ugando um prisma como expansor do feixe, e depois por Shoshan et
aiIZZJ;ﬁudandn-uma'gradg de di¥racao como expansor;:- fFmaceSAneas

(a)

| BOTBEEMET’O | \//_/'SAI‘DA |
o [k i 1 ==
LA | | o GRADE '

Fig.(III-2.5) - al} confliguragao de Hanna e Karkkainen

b) cpnfiguréqéo'de Shoshan et al

 No uso de um prisma.¢nmo'axpansnr de feixs, a safda'do_
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- . ilmser-§ obtida-pela reflexao: ma- ;guperficie . dielétrica como mostraa

figura tIIIjB.Sa). A magnificagao do felxe produzida pelo prisma
6 dada por
1/2

2 2 .
n- - sen 81 .
M= | R (III-2.1)

n2 - nzsen281

onde n € o {ndice de refragao do prisma e 61. 02 830 os angulos de

incfﬂéhcia'e rdfragao respectivamente como indica‘é'?iéura (I11-2.6).

REFLETIDO

EXPANDIDO

 INCIDENTE

Fig.{(III-2.68) - Expansdo do feixe por um prisma

0 feixe que sal do prisma possui uma divergéncia angu-

lar %g. se d6 é a divergencia do feixe incidente.
_H-disperséu angular de ume grade de difragao e dada
por
df/dAk = 2(tg 8)/X (IX1-2.2)

onde df & a divergéncia angular do felxe incldente @ A o seu com-
primentu de onda. Quando o felxe expandidn pelo prisma tem uma di-

vergancia angular,a meio angulo igual a 2)A/(%D cosBlonde D 6 o dia

R . . . . . -
L . . : o St Ty Lo
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‘metro da grade, & equagao-(I1I-2,2) transforma-se em |- .

d;\zz__._._._..
wDsenf

(I1I-2.3)

Este tipo de leser pode produzir facllmente largurasﬁda
banda de oscilaqéo da ordem de 0.01R, mas devido a reglimentagao pa
ra dentro da cavidade ser muito fraca, 1é, baixa intensidade, a efl
ciencia em conversao de pnténﬁia deste laser &€ da ordem dd 7.5% -~
Um outro problema apresentado por este tipo de cavidade € que, pa -
ra um funcionamento perfeitoem "grazing angle”, o prisma deve ser
desenhado de tal forma que o feixe expandido tenha incidencia nor-
mal & segunda face, afim de previnir re%lexﬁes indesejavels que
contribuiriam negativemente para realimentagao, veja "figura
(ITI-2.8). Uma das vantagens desta cavidade € que ssu comprimentao
pode ser mantido multo pegueno, conseguindo-se assim um nﬁmeru_mui~
to restrito de modos axiais na sua opsragao.

Quando se usa uma grade de difragao como axpahsur do
feixs, o mecanismo pafa o acoplamento de salda € -similar ao do
prisma. Utiliza-se & reflexao de ordem zero pera o acoplamento, co

mo l1lustra a figura (III-2.5b).

para célula

dd célula _ AN

-Fig.[III-Z.?] - Expansao do feixe por uma grade
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Bk y:aﬂsi5ngu103”a”e~BrmOStradns=na#$iguraQ{III42.7];:*estéo 3

relacionades com a fdrmula da grade pela equagac.

gsan a + sen B = m A/a . (III-2.4)

+

onde a8 8 a distancia ~entre as ranhuras, A o cnmprimentb de onda

e m & ordem de difragao. Neste caso definimas a magnificagso como
M = cos B/cos a {III-2.5)

A. magnificagdo & conseguida fazendo o éngulc o tender
;@ 90%. o angulo 8 pela equagao (III-2.4) diminuird bastante, produ
zindo 8 megnificagao desejads. Um fesixe monocromatico,com uma di-

vergéncia Sas& difratado com uma pequena divergéncis 88 dada por

§8 = - cosa/cosg = - 5% (III-2.8)
M
A-expansado e redugdo na divergdncia do feixe ocorre

somente numa dimens3ao. Iatd € suficiente para estreitar a linha do
- laser desde que a expansao seja no plano de incidéncia da grade,Co
" "mo se pode ver da figura (III-2.7)}, o feixe que.emergé da célula
de corante & difratado tres vezes antes de returnéra célula.-ﬂssim

'8 dispersao angular total obtida &

dB - m . m : m
a,cosB, a,cosB, a,cosf . .
ou
ug 2m m '
d13=M[ 1. 2y . (I11+2.8)
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: jﬂﬂdﬂfa% e a2 séo~aa-espagamentas dés;ranhurasrdas-gradesr81*e BEJras-f

pectivaments e m m2 830 as correspondentes ordens. de difragao. . A .

1

largura de banda numa passagem & dada por

6\) = 26'\’ '

(III-2.9)

. 2
MAT(2 m /31 cosB1+m2/a

y 00382}

2

onde 8Y é a metade do dngulo de divergéncia do feixse que emerge “da
célula. Novamente nesta configuraqao podemns obter largura de linha
de 0. D1R.mas como a realimentagao e de pouca 1ntensidade "a poténcia

de salda cai bastante.obtendo-se 10% de eficidneis.



. CAPITULOIV

~ CAVIDADE INSTAVEL
EMRING
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Iv-1 -.. CAVIDADES INSTAVEIS PARA LASERS DE CORANTE. BOMBEADOS.COM -
LASER DE NITROGENIO

Em fotoquimica ou em experidhcias que requerem ‘pulsas.
de.alta intensidade., corantes bombeados cuh lasers de nitrogenio sao
ferramentas importantes devido a sua simplicidade e confiabilidads.
Um ssquema comum para construgdoc destes lasers € um sistema de OSCi

L L : . 30
lador e amplificadores como~foi propostdb por Curry st alt )

, ‘e que
pode produzir altas poténcias de safde com uma banda de oscilagio -
bastante estrelta, da ordem de U.U1R. Entretaﬁto, quande usamos al-
ﬁas_intensida&as de bombeamento, da ordem de centenas de kW, a pos-
sibilideds de se usar uma cavidade instivel torna-se atrativa devi-
do & possibilidade de se obter feixes safda bem colimados, de alta
intensidade e bda qualidade.(13]

Geralmente em cavidades.estéveis. o diametro do modo -
de ordem mais baixa € da ordem de [AL]1/2, o gqual & menor que o dij
metro dos espelhos. Se o didmetro da regido ativa for 2a, entdo . a
razac entre as. areas do meio ativo s do modo gaussiano de ordem mais
baixa é.da megama ordem que o nimero de Frasnel (NF = azlLAJ que ca-

racteriza esta regiao. Quando este nimero for maior que a unldade ,

0 modo de ordem mais baixa sxtraira uma fragao 1/N_ da energila arma

F
zenada no meio ativo, Assim, para uma extragao completa desta ensr-
-gia & imprescindivel a osbilaqéo em modcs de mais alta ordem,
Quando.utilizamos altas intensidades de bombeamento, &
possivel aumentar o volums da regifc ative aumentando o ndmero de mp
léculas a serem excitadas, & com isto possibllitando maior armazena
mento de energia no meio. Este aumento de volume do maio'atiQo. oca
siona um aumento no nﬁmerp_de Fresnal desta regiao, Isto requer um
aumeqtﬁ ho volume das modos para uma perfeita extragdo das énergia

- : Ll

‘armazenada no laser.
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*'Uma das caracteristicas de uma cavidade instdvel § a de
possuir gféhdesrvbiﬂﬁéélbéra o mado transversal.da ordem mais bai-

xa. Esta caracteristica faz com que, para altas intensidades de bom

‘beamento em'laséfitﬁe‘tofanta; o uso de cavidades instiveis  seja
BONYBRLERtE, e e e e

Outra vantagem para o uso de cavidades instaveis vem
da possibilidade de se obter um controle efétivo sobre os modos

transversails, resultando somente, na oscilagdo do modo de ordem mais
: (15,1B] '

baixa da cavidade + Isto assegura que toda energia do laser
sstara contida neste modo, acarretando sus rapida formagdo, 1é, um
nimero de trdnsitos muito menor do que o necessario para formagdo de
um modo em cavidades estaveis, veja figura (I-2.2} e ref. (21)}. Es--

ta rapida formagdo do modo na cavidade & conveniente guando operamos

com pulsos de curta duracgao,

Iv-2 - CAVIDADE EM RING INSTAVEL

A cavidade instavel mais simples e de maior tolerancia
no alinhémento € a cavidade confocal de-ramo negativo. Esfa éavida-
de pode produzir feixes de alta coeréncia espacial e de grande qua-
1idade para inﬁmeras.experiéhcias.

Uma das cafacteristicas mais Iimpertantes de lasers de
corante , @ a passibilidade de sefam siﬁtonizéveis numa banda bas -
tante larga, da ordem de S500R. Para sintonizagao nds utlilizamos ele
‘mentos seletivos tails como grades de difragdo ou prismas. O smprego
de uma grade de difragac requer gue o feixé'ééjé expandido e colima
do possibilitando a.utilizagéo de uma grande area na supérffcie da
grade, aumantando‘qunsideravelmente sua resolugao em frequéncia.

Aliando eatas nescessidades as vantagens oferecidas por
uma cavidade otica instavel tipo. confocal.da ramo ;egativo. optamos

por uma cavidade tal como mostra a ?igura (Iv-2, 1].



38

- Para gonseguirmos um feixe expandido. & bem colimado com
‘uma. saf{da em forma de um anel uniformemente iluminado, a opgdo meats:

-'simplaa-foi a utilizagéo de uma configuragaéo em ring. ~=+ =~ - . . -

sentido confo%gl

BOMBEAMENTO

Fig.(IV-2,1) - Cavidade em ring instdvel tipo confocal de ramo

-negativo. . |
A cavidade mostrada na figura (IV-2,1) & composts por
.dois espelhos curvos de raio R, e R, respectivamente, por uma grade
de difrag&o e um espelho plano. Os espelhoé curvos formam um expan-
sor do feixe. Este feixa & difratado a um dado comprimento de onda
pela grade de difragao indo reflétir no aspelho plano e depois vol-
tando 2o espelho de raio R1 fechando_o percurso. Uma fragéo 1/N2
retorna a cavidade para realimentagdo, A fragdo acoplada para fora
da cavidade & (1-1/M%). M & é magnificagdo do feixe definida camo a
razdo entre os raios dos espelhos, 18, ﬁ = Ry/R,;. 0 feixe de saida

tem a forms de um anel uniformements iluminado e de fase constante.
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1- "_e_.' f_-.R

2 cavidade pode ser classificada come umem&avidadBchnfoca&mda.ramu§w<

Devida & parte confocal da cavidéda«fcrmada“pelos-eahaimus}R

negativo como mostra a figura. [IV=2.2) ... . .1

..E-
-
-

(4
-

-

Fig.(IV-2.2) - Cavidade equivalente e localizagao no plano B, © g,

para espelhos com R

- . - N
1 1G.cm e Rz 0 em

- Sea neceéaitarmoa reduzir ainda .mais a banda de excitacgao

d; lasar, puderemos substitulr o espelho plano pof outra gfade de
difragao.

A celula de corante fol posicionada dentro do expansor
de feixe, de tal maneira que o modo de oscilagao ocupasse o maximo
volume da ragiéo ativa, obtendo-se o maximo de superposicéao entre
¢ faixe de bombeamento = o Ffelxe de.laser. Para assegurar q;a toda
luz fosse colétada pelo aspelﬁo de raio maior encontramos expe-
rimentalmente, que o melhor posicionamento da célula fosse proxima
a0 qspglho da raio Rz. Com a célula colocada dentro do expansor do

feixa, a cavidade tornou-se confocal em apenas uma diregdo como in-

. dica & figura (IV-2.1),

gt

PR T T s BT S ST S B
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.-Jamaam:santidﬂ3wnpostns.pEstasnandasupudamwaauaupsnpan:amfummamxumag~s_

;mondaLastaciunériandantrowdofmingucnmoJaa@nbaca;mum¢camidadsaacanuﬂguaa

% clonais formadas por dois aspabhos.'ﬁom:esta'andaaasx&ninnériamawnﬂ¢.:

(19)

-"ge'a-problema de inhomogeneidades espaciais i

CETELOGEES T IEDG LI
Para entendermos fisicamente este fendmeno, imaginemos.
uma cavidade linear com dois espelhos planos como mostra a figura -

(IV-2.3a] »

E()

{a}

ANz

&

2 e——r

B
0

 Fig.(Iv-2.,3) ~ a) distribuiqéo'de intensidade de campo ao longo da
cavidade para uma onda estaciondria; b) diferenga de -
invers3o de populagac devido a distribuigidc de cam-

pes inhomogensa; c) oscilagao do segundo modo axial.
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.Se assumirmos ques o laser & uniformamente bombeads’ -&
que a invers3dc de populagdo também & uniforme ao longo do melo-ativo,
.entAo os eFeitoa~de‘saturaqéo neste meio; ‘supondo que  sd um--modo~axial
es8td oscilando, serao de shtufaf'a-diferehba"ﬁbJp%ﬁhia¢§h-'%bhshtéilﬁ
aan'bidEE*de campo E, vejJe figuras (IV~2.3a)_a (IV-2:3B), & mEo-onds
a intensidaede de campo se anula. 0 resultado &6 uma distribuigdo par-
‘clalmente ‘saturada ao longo do melo ativo como é mostrado na figura
(IV-2.38).. - _ . R e

Quando a taxa de bombeamento cresce, a quantidade de pa

Pulagao invertida para os picos de £ &€ mantida no limiar da satura-

gao, maé_onde o campo & nulo, a inversadoc de populagdo cresce com 0
crescimento da taxa de bombeamento, desde que nd3o existe saturagao
nestas regioces, Neste caso um modo axilal de ordem mais baixa ou

mais alta tenderd a osecilar. Isto resulta numa dafagagem de meio com
primento de onda entre os dols modos na regido ﬁentral do meio ati-
vo, como 1lustra a figura (IV-2.3c). Nasta maneira, mesmo que & tran
sigdo laser seja completamente homogénea ela pode atuisr como 1inhomo-"
génsa e permitir a nacilagao de multimodo.
R Em cavidades ring com opsragég ﬁnidirecional, nao sxis-
t; uma onda sestacionaria s consequentemente ndo existem pontos nulos
desta onda, ndo havendo portanto inhomogenesldade espacial e, conse-
quentemente a oscilagdo em modo lGnico fica mais facil de ser obtida.
0 fato da cavidade da figuré (IV-2,1) ser confocal am
apenas uma diregdo assegura a operéqéo unidirecional sam é necessida
de de se usar eleémentos Sticos adicionais bara que isto acontega. Co
mo os volumes de modos diferem para os dois sentidos, hordrio & an-
ti-hordrio, como pode ser.verificadao da figura {IV-2.1), a oscilagéo
”unidirgcional no sentido horério fol conseguida para esta cavidade.A
razép-entre intensidades fol mediﬁa ser da ordem de 113/1, veja es-

quema na figura (Iv-2.4).
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. ‘,-'fi“'ro oo

01>
- n 2 .
“'- . co N "\ i e
: atve T | |
OSCILOSCOPIO
Fig.{IV-2.4) - Ezaquema experimental usado para medir as intensi-

dades relzs*ivas das andas que viajam em sentidos

opastos,.



CAPITULO V
. ABERRAGGESE
~ ASTIGMATISMO
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V-1 ~ ASTIGMATISMD

A utilizagdo de espslhes curvos em incidéncia obifqua,
velJa figura (IV-2.1), e o emprego de uma célula em angulo de Brews-
ter, resultam numa aberragao i do feixe ﬁa salda do laser,referi-
da usualmente como aatigmatisﬁo[31’32].que passaremos a descrever
neste capituln.

Kogelnik e L1(1]

formularam‘uma andlise do comportamen
to de feixes gausslanos produzidos pof cavidades oticas com eépa-
lhos esféricos levando esm copta o8 afsitos prﬁduzidos nestes felxes
por elementosléticcs colocadﬁs dentro e fora da cevidade. Porém, as
ta analise restringiu-se a elementos que possuiam simetrias axial,

Usualmente, lasers operam com slementos tais como, cé-
lulas colocadas em angulo de Brewster, prismas ou mesmo espelhos cur
vos utilizados em incidéncia obliqua como no caso presante, veja
figura.tIVf2;1]..A assimetria destes elementos produz uma aberragao
no felxe de saids dd laser.

0 primeiro estudo sobre o comportamentoc de feixes as-

tigmaticos foi feito por Collins (32)

quando estqdava uma cavidade em
ring sstével. Este estudo mostrou gque o tamanho do feixe e seu foco,
‘num ring laser com espelhos esféricos, sdo diferentes ' no plano do
ring e para um plano perpendicular a este & normasl a diregac de pPro

{33]. usando a matrziz ABCD (lei ABCD) mos-

pagagZo do feixe. Rigrod
trou gue & poassivel ssparar o problema em duas partes, descrevendo-o
através de duas matrizes, uma representando os deslocamentos do fel
Xe no plana do ring & outra descrevendo os deslocamentos para um
plano perpendicular ao plano do ring e normal a diregao de propaga-
gao do feixe. A Justificativa para se usar a separagdo de variaveis
vem dgiﬁato de que a equagac integral ds Frasnel-Kirghhoff pode ser

.

aaparadé.nas'suaé coordenadas, ver cap. 1. Assim pbdemoa tratar 0



. te por

problema para os dols planos separadamente, ié, o plapo. xz, -.plano
"do ringe yz planc perpendicular ao primeirg e nermal a diregao de

propagagac do feixe, veja figura (IV-2.1)...

V-2 - ABERRACAO INTRODUZIDA POR UM ESPELHO CURVO EM INCIDENCIA

0BLIQUA

Um espelho curvo usado em incidéncie ablf{qua focaliza
2 luz em diferentes posigdes no plano xz & no plano yz, onds z & a
diregao de propagagao do feixs refletidn como @ moaﬁrado na figura

{V-211].

EIXO

RAIO PRINCIPAL

Fig.{v-2.1) - ESpélho curvo usado em incidancia obliqua

Na figura [(V-2.1) fx € a distancia focal no planc Xz
e f, € a distancia focal no plano yz, Se 6 for o angulo de incidéncia
do feixe de luz no espelho, entao f. 8 Fy serdo dados respectivamen
{14} '
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(v-2.1)

V-3 - ASTIGMATISMD PRODUZIDO POR UMA CELULA EM ANGULO DE BREWSTER

Considerando a figura (V-3.1) e usando a matriz ABCD -
podemos calcular a distancia percorrida pelo feixe de luz nos respeg
tivos planos xz e yz ao passar por um meio da'espessura t e de indi
ce de refragao U cuja normal.a superficie do meio estd deslocada de
um Engulg 8 em relagdo a diregao de propagacdo do feixe. Estas ma-

)

trizes serao eseritas respectivamente como

1 d, 1 t/[uz-sen2931/2
= (v-3.1)
D 4 a 1
para o plano xz e
1 dy 1 tu2[1-sen231/{u2-sen29]1/2
= [V"anl
B 1 0 1

para o plano yz. .



46

Fig.(v-3.1d-— Célula colocada em angulo dentro da cavidade

Se & for o angulo de Brewster as matrizes {V-3.11 &

{(Vv-3.2) Fficam reduzidas a

1 d;l [ t/uttg” Tu)
5 1 - 0 1
(V-3.3]
1 d, 1 t/udsenttg” Ty



"De (V-3.3) obtemos entao - T ' .

d, =t e su
(V-3.4)

g =t u2+1 /u4

Ss D for a distancia entre os espelhos curves na cavida
de de figurs (V-3.1a) as distancias percorridas pelo feixe nas pla-

nos xz e yz serao dadas respectivamente por

agnde LX e Ly sao as mudangas de caminho nos planos xz e yz respecti-

vamente e sao dados por

X X
(v-3.6)
L =& - 4d
y y
. onde &' &,como definido na figura (V-3.13}, dado'por
20 =2t ("2 | (v-3.7)
H+1

V-4 - COMPENSAGAD DO ASTIGMATISMD

E pngsivei gque os efsitos de aberrag@o e astigmatismose

(34)

Jam compensados. Kogslnik gt al mostraram que'asta compensagao

pode ser consaguida.



d “-dy' Por outro lado, quando & +or iguai'a.zsrn_temus gue f1x=f

a8

Da cavidade da figura (IV-2.1), vemwos gue os elementos
que introduzem abarragﬁes e astigmatismo sac os espelhos curvos am
incidéncia obliqua e a célulae de corante em angulo de.Brewater,Usan-
do as equagdes (V-2.1) para ty e'fy 8 as gquagoes [ﬁ-S.S] para D @

Dy podemos calcular as distanclass percorridas pele feixe para ir ~ do

- 8spslho R1 ao espelho Rz. Note-se que para esta cunfiguraqép, a dis-

tdncia D entre os espelhos € diferente para os planos xz e yz.
Se © e ¢ forem os angulos de incidéncia do felxe nos aespe
lhos R1 e R2 respectivamente, temos para a distancla percorrida pelo

feixe no plano xz s | .

D _ =< + f - L ' (v-4.1)

D = f + f - L (v-4,2)

Para a compensagao ser possivel, veja ref, (34}, as dis-.

tancias percorridas nos dois planos devem ser iguais, ie, Dyz = sz.

B, das eguagdes (V-2.1}, (V-3.4) e (V-4.1, V-é.z}.abtamos

. _ o . . _ L 2 .2,1/2
oo - I(sz—fzyl (d, dy]] . {f (£, fzy] (d_ dy]] +R1}

Rq - R

{V-4 n3)

. = = = / 2 .
onde f, R1(2cose, £ R,/2cosé, f ﬁR1/2}co59 e fzy [R2 Ycosé

2x 1y
Através desta equagao podemos encontrar © para um dado

Engu;c ¢ para que haja compensagao da'astigmatismu e das aberragfes.

Quando ¥ = 1, 18, nao existe a céiula, a equagac (V-4.3) "
recal na egquagao derivada por Eesiay e Lavensontzg], uma vez que

-R1/2

® 1y

¥
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e obtemos a expressdo de Kogelnik:et all3%) .. . ...

_Nntafsa que a.compenaaqan:so»poda:seruobtida se o.plano
(34]

,de incidéncia nos, aspelhos 8 na celuia far 0 mesmo- ~velJa figura

_[IV 2.1). Se o angulo de Brewster da célula nac estiver orientado no

mesmo plann-dé incideéncia dos:espelhos, dshafeitnémaeoadicionam 8" -a
compensagdo € impossivel.

Com'a_cavidade compensada, os caminhos nos planos xz e

yz s3o iguails, entdo somando as equagoes (V-4.1) e (V-4.2} temos

1 | : A - i
Def = 5 [f, =+ f, + fay * fzy] 7 (L + L) (V-4.4)

onde Def representa a distancia efetiva entre os espelhos para que

‘os focos coincidam. Na figura (V-4.1) abaixo mostrames os feixes de
'saidé para cavidade nado compensada, figura (V-4.1a) s para cavldade

perfeltamente compensada, fiéura {(v-4.1b}.

(a) | | (b)

7 Fis'lv 4, 1] 5 a] faixe da aaida para cavidada nao campsnsada: _;H

bl”

ixa ¢a saida para cavidada cumpansada |




. CAPITULOVI
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RESULTADOS
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VI-1 - CONSIDERACDES GERAIS

0 laser apresentado na figure (IV-2.1}-€ bombeade . por
.um laser de nitrogenio da Molectron modelo Uu.v. 1000, operado - . | &
225KV com uma presséo de 45 torr, podendo-se atingir poténciss. da or= :
dem de 500 KW.

A célula de corants & bombeada transversalmente e o la-
ser de nitrogenio & focalizado através de uma lente cilindrica, como
1lustra a figura (01-1.13. conseguindo-se uma penetragac de 0.1 cm.

aproximadamente.

—\

lente cillhdrica
LASER DE N2 -

&

Fig.(VI-1.1) - Esquema de bombeamento do laser

- 0 feixe do laser de corante se propaga em apan;s-um sen
tidc.como indica a figure (VI-1.1).
0 diagrama de niveils de energis da molécula de corante
.8 mostrado na figura (II-1.4) com a designagdo costumeirs dos esta-
dﬁs'aiﬁgleta e triplets. Caomo ja ﬂiacutimos as hropriedadss fotofisi

cas dos corantes, no capitulo II, nenhuma deécriqén detalhada serada
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da na presente segdo. O corante serad considerade como um meio homogd

neo, pois a relaxagido vibro-rotacional é muito rapida, da ordem de

0713

-4 €. Conseguentemente a populagao de cada nivel serd consdderads

como um todo. A emissdo e absorgao de uma dada banda a outra -ndo- le-~
- ;vard em conta o comprimento de onda da radiacgao. Umanariagéna: .‘wU?
comprimento de onda, muda apenas a magnitude da interagdo, a qual, e
descrita pela dependéncia em frequéncia das respectivas segdes ds
choque. As segbes de.chogue de absorgio dos fotens de bombeamento e

do laser de corante, bem como a segdo de choque de emissdo da molécu

la serdo dados respectivamente por UZp' G:t e Ue. Estas guantidades

foram medidas e sd8o conhecidas para multos ceorantes,

} 0 laser de corante sera considerado essencilalmente mong

cromatico.

A absorgao de um foton do laser de bombeamento toma lu-

gar do estado fundamental, singlet S auv segundo estado excitado,

Gl

singlet S,. Como o tempo de vida do estade S

2 & multo rapido compara

2

do com o tempo de vida de 81. 10 133.contra 10_95 respectivamsente, as
sumiremos gue quando a molécula absorve um foton do laser de nitrngé
nto, A = 33718, o nfvel de laser S1

Em operagaoc unidirecional, o ring laser, apresenta uma

& autometicamente populado.

'ﬁropriedade importante devido ao fato que paré 08 mesmos parametros
de cavidade, o feixe de laser sofre apenas metade dés perdas resi-

duais que sofreria um feixe de laser numé cavidade convanciona1(15'19}

- Este fato é significante para baixés poténcias de bombeamento em la-

'saﬂiqué opéram eM'ragima'Eoﬁfihﬁo ou lasers com altas perdééﬂ"”resi-”
duais na cavidade ccmo.aé que usam um nimero muito gfandé de elamén-
tos selastivos.

0 modelo basico de um laser de corante & bem conheci-

(35,35, 37)
dﬂ'

entretanto ps calculos assumem uma intensidade unifor-

' me ao longo do meio ative, a quel é uma suposigdo razo3vel para la-
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sers que cpsrsm com nndas~estacionér1&aw‘§§1

e
.No caso presente, porem, exlste.uma onda nao estaciona-
ria viajando.na-cavidaﬁe.\qss;m.qusuaiaupnaiqéo¢d;:umamintensidade:de-
“laser uniforme ap longo do melo ativcfnioué-co?reta.r
A geometria na qual a tanria;émbasseda%énmcstrada na 1

gura (VI-1.,2).

I, b2 '
MEIO
Q _ ATIVO
RS / \ I Iy

Fig.{VI-1.2) - Cavidade simplificada, base para o modelo tedrico.
VI-2 ~ PROPRIEDADES GEOMETRICAS DA CAVIDADE

Considerande a figura {VI-1.2), a cavidade em que'o mode
lo & baseado & assimétrica com um acoplﬁmento de safida feito atra-
vés do espelhoc menor de semi-d;ématro a. As perdas residuals na cavi
dade séb denotadas por £ e incluem perdas por difragdoc em ~qualquer
dos espelhqs.‘espalhamsntn_do-laser.ﬁa.soluqén de corante, etc.

Da figura (VI-1.2) podemos relacicnar as infgnsidades -

!



53

a.inﬁciul,Irita-final,sz.da:laasr.da,caranta COmO. .0 i

“';Ef - IIi" sz_f I£r9f1 . | .. (VI-2,1)

. onde ;lréfl significa a intensidade refletide pelo espelho de didme-

tro menor, a qual retorna & cavidadse.

Como o meiloc possul ganho podemos escrever que

I

onde G dennta o ganho total do sistema. Assim podemos escrever a

)aqdag&o {VI-2,1) como

I -

2f " Tererr T Teren (671 - (VI-2.3)

Por conservagao de energia temos, vela figura (VI-1,2]}

Ps = Peatda * Presi - (VI-2.4)

onde P_ denota a potencia final do laser dentro da cavidade, P
s salids

'# a poténcia do laser acoplada para fora da cavidade € P € a po-

refl
téncia refletida pelo espelho de raio a,. Nestea caso consideramos o

melo sem psrdas residuais,

Podemos relacionar as poténcias, Pf. Fsaida 8 Prefl'(mg

didas em fotons por segundo) com as intensidades de laser como segue,

2
Pf Iz.w b
‘ P =1 1 a’ (vi-2,4)
“refl - T4 : AR )
e ey w2 e o2
Paatda ™ Iz ":P_ Iy, e
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-ﬁQ"dB{IQ representa uma intensidads d@FIa&ér.arbttférida’Daﬁ”hB¢UH¢in'*'
(VI-2,1) temos
- 2. 2 o I
I!. T a G = I!" m™ b .*..: i 8 IVI—Z.S]'

Definindo M, a magnificagdo como M = b/a, podemos escrs

ver G, o ganho tcoctal, como
6 = M . {(VI-2,8)

Quando incluimos perdas residuais no sistema, podemos

i* escrever (VI-2.4) sob a forma

'r .
; = £ -
E 4 Psaida * Frafl Pperdas (Vvi-2.7)

com = Pf£, onde £ representa as perdas residuals do sistema.

Pperdas .
Entao das equagdes (VI-2.2), (VI-2.4) e (VI-2.7) cbtewnos

Iz ﬂ52[1- 16 = I2 w_bz : (vI-2.8)

-] teremos para o ganho total, incluindo as perdas resliduals

a ssguinte expressac

M2

(1-2)

G =

(VI—Z lg]

Note-gs que para £ = 0, 18, o meio nao bossui perdas a
squagcdc (VI-2.9) recai na squagdo (VI-2,6}, Se £ = 1, 16, as perdas

T‘sio_1q0%. G = ».como era de se esparar, pois se as perdas sdo totafls

.. B dqveré'éer mu;tﬁ[grande para obtermos agéo de laser.
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VI-3 - EQUACOES BE TRANSPORTE -PARA FOTONS

As quantidades Ip‘e Ig s3c respectivamente as intensida

.des dos feixes de bombsamento e do laser de corrente medidas em -fo-

tons/cmzs._

Podemos escrever a equagao de transporte para os fotons

de bombeamento comntSS]

dI dl '
1P, P . _1 48 -
s 9 * 3 Ipdap ND | _ (vI-3.1)

0O termo do lado direito representa a absorgao do lassr
de bombeamento pelo estada fundamental, onda N & o nimero de molécu
lés que estao neste estado. Similarmente, a equagém de transpurte pa
ra o felxe do laser de corante & dada hcr |

_ . _ 1 _ .0 _E _
= I£IUEN1 cra£N ca£N0 “ak”t] (VI-3.2)

1
c 1
onde o primeiro te:mo no lado direito fepressnta_a emisséo astimula-
da, o segundo termo é a absorgao do laser de corante pela' molécula
Ao estado excitado, o terceiro termo representa a absorgao do laser
de corante pela molécula no estado fundamental e o gquarto termo leva
em conta a absorgao do laser de corante pela melécula no estado tfi-
plet T1.
Para lasers de coranté bombeados com lasers 'de nitrogé
nio a equagdo (VI-3.2) pode ser simplificadé cunsidaraﬁelments.
A largura do puléo'de bombeamento & da ordem de 10 ns,e
como o tempo para conversao interna, transigdo de S, + T, € da ordem

1 1

1 & da ordem

de 3 ns, ndo teremos populagae significqnte nos astados triplets, as

~-8lm que o Oltimoc termo do lado diraifo da equaééo.tVI-S.Z);é - @ssen-
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~cialmente -Aulo. Desta maneira-w equagdo (VI-3.2) fice transformada "~

em
dI - dI -
1 2 £ 0
T 9t I% I£ [OafN1 Ual.ND] (viI-3.3)
onde © = g - 01
ef af,'

VI-4 - EQUACOES DE BALANGO

A equagao de balango para densidade de pcpulagéo_N1 do

primeiro estado excitado, singlet S, é dada por

1

dN N

1 _ .0 . 0 _
Tl O'apNDIp T 'N1GafI£_+ NoaalIl (vi-4.1).

onde os termos do lado direito representam respectivamente, abscorcac
da intensidade do laser ds bombeamento pelas moléculas no estado fun

damental, decaimento espontanec de S, + S decaimentn estimulado de -

1 o'’

S, * Su e absorgac do laser de Sy > S,, &0 ﬁltimu tefmo rapresentéa
absorgao do laser ds corante pslas molécu{as noe estade fundamaental,

. Como Nndo temos populacgéo significante nos estados tri-

‘plets, a equagao de palanqa para T1 pode ser desconsiderada. Podemos

escrever ainda gus
N = N, + N | (VI-4.2)

onde NTDT & o nimero de molgculas de corante por unidade de volume
na solugao, N, © nimero de moléculas por unidade de volume em S, e

:;No o qﬁmaru de moléculas por-unidada de volums em S .
As equagbes (VI-3.1), (VI-3.3), (VI-4.1) e (VI-4.2) cons

.tituem as equagoes basicas que descravem c“comportamehto do meio ati
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vo-daﬁlaseasdﬂbqovantejmEataawaquagéaa~séquélidaa*parahiasersww<~dea
bombaamento que'possuam pulsos curtos, porém, estes devem ter largu-
- ras de pulso maiocres que o tempe de vida da fluorescéncia como vesre-

mos nas porximas segoes.
VI-5 - APROXIMAGAO PARA SOLUCBES DAS EQUACLDES DO LASER

Vamos considerar que enquantoc existir bombeamento exis-
5 3 > . - -
tira agao de laser, com Tiaser Tvida média
Com estas suposigoes podemos aproximar as equagOes con-

8idsrando um regime estaclondria. Nestas condigoes todas as deriva -

das temporais se anulam e as equagdes (VI-3.1}, (VI-3.2) e (VI-4.1)

ficam
dl o
—P = -1 ¢° N o (VI-5.1)
d p ap o
dI£ a) '
— = Il{cafN1 - oaQNo], (VI-5.2)
dx _
o o ’ ) o _ _
_Noioap + Ua£I£] N1[1/T + aefIEI (VI-5,3)

Tomando as equagoes (VI-4.2) s (VI-5.3) obtemos gue

| (1/7T+0

I,)
Ny = N of 2 . (VI-5.4)
.{1/T+09f;£]+[UapIp+062I£1_
(0® +0% 1,) _
Ny = N_ o ap ag £ . (VI-5.5)
N . | .[1{T+oefI£]+[cap;p+uaglz{



58

- Substituindo bs valores das gquagoes. {(VI-5.4) ‘& (WI-5.9) -

na equacgao {VI-5.2) Obtemos .

dI g o I N 0

o -0 N /T
. L2 . dx ef ap p TOT oaz-TUZ (VI-5.6)
) [1/T+08fI£]+EcapIp+Ua£I£j' .

Integrando de ambos os lados a equagae (VI-5.6) entre os

limites [ILI'IQF] para Ig e (0.£) para x, veja figura (VI-5.1), obte
mos | |
£4° D £ _r o - -
g - { UaE;PNTDT] {UaEIS NTDT] {1+0a£/ggf}I£ref[G 1)
]
([cap/gefllp.+ IS]
(VI-5.7)
ondg G = Izi/sz e IS = 1/'r0fe_F
CELULA
Y
L o ‘ X
BOMBEAMENTO L _ '
'Fig.[VI—5.1] - Esquema da reglao bombsada mostrando seus limites

Na figura (VI-5.2) abaixo mostramos o comportamantb do

ganko total G como fungao de Ip paera diferentes valores de I Note-

9



- ~88 que o ganho satura a um valor mais baixo: quande: T :
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esta proximeo:

s
do valor IS" intensidade de aatura'(;:_éio.-‘ . .
'o- . | " I . .,« .."
b N esanvn® ¢0O0;°..o.-o--o-..oooo..on ‘.&‘OO| lo
8 e
16 i 1g22x107 N
of -
£ {: |
4-5 -.---.o;--.-c'...s----o-t----.....
; 1,=z2x:o
2% ) ot
F 1 - . | l- '
% 0 20,

1 p X IO foions/cm S —

Fig.(VI-5.2) - Ganho total G como fungac de Ip para dols valores de I

30

2

VI-B6 - ABSDRGAO DD LASFR DE NITROGENIO PELO CORANTE

Considerando a figura

¢ao [(VI-5,7) & Gnica varidvel que depende da diregdo y, diregdo

penetragao é Ip. Utilizando a squagao

Ip(y) = Ipn

Coma N
: o

gragso podemos. substituir & integral do evpoente em.(VI-6.1)

Noy. onde ND

damental e & definida por

(VI-5,1} écima.

vemos que na equa

de

(VI-4.1}) e revolvendo optemos

(VI-6.1]

nao varia significantemente na diregao de ints-

por.

§ a média espacial de moléculas do corante no estado fun
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.- Retomando a equagado (VI-4.2) podemos escrever ainde que

v N W, « N =N (vI-6.3)

L . . - P o Tty
onde,as barras significam médias espaciais de populagao em cada esta
_ do.

Sebemos que o ganho total no laser & dado por, vejaref.

I : : . s i

(36) '

G = gxp(caf £N1] (VI-6.4]

ou ainda, utilizando as equagoes (VI-2,8) e (VI-B.3) obtemos

= gxp [;ef S(NT-N ]J T (VI-B6.5)
(1-%)

Depois de alguma manipulagac algébrice obtemos

[« B :
g
- W g% v = {- 8P -2 - _
N, Uapy { 5. y Lln[ le.explcefﬁNT] } (yI 6.6)

Se tomarmos a exponenclel em ambos os lados na equagao

. (VI-B6.8) 8 compararmos com a egquagaoc (VI~6.1) obtemos

. ) co : .
. - 2P 122, -5.
Ipty) Ip0 exp{ . ylln(( le.exp[caf £N.) } (vi-6.7)
' et

0 termo entre chaveé no qxpoagta_gquqaenta a percenta-
gem do feixs de bombeamento transmitida através de corante.

Retomando as equagoes tVI-2.1]. (VI-2.3) o (VI-6.7),subs
tituindo em tv1-5;71 e ihtagrando em reiagéa a2z ey nos limites in-

.

dicedos na figura {(VI-5.1) obtemos . .
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_ 2 '
- I aD£-I_(CD Int—T—}+£0® N_CD
- . P (1-2)  °®
- (1-£) L - . ' :
Co I, - £ e - ; b e (TG @Y
2refl Me-14k : ' o° 8
o (%4 + 62&
‘of

onde a, o paramstro gus reprasénta a percentagem de fotons de bom -

beamento absorvides peloc corante,é dado por

o fa. R o o 1-%. .. -
a {1-exp( E(UefNT+[Gap/ﬂ9f£]1n[:ﬁrll] {VI-6.9)
o primelro termo da exponencial leve em conta a absorgao da intensi-
dade de bombeamento pelas moléculas do corants e o segunde termo le-
va em conta as perdas do meio, ié, quanto maior as perdas mais molé-

culas devem emitir para compensa-las,
VI-7 - RESULTADOS

Das equagoes (VI-2.4) obtemos a seguinte relagdo entre

L 1
Irefl1 © “safda-

= 2 - : - | -
Iaaida (M*-1) Irafl {VI-7.1)
 Substituindo este valor na eguagio (VI-6.8) e observen-
do qﬁe as intensidasdes multiplicadas pelas areas representam potén -

¢las, medidaa em fotons/=, obtemos

(1-2) (n%-1)0
P - 8
" galda

. " 2 -
M o
{Fpua-Pstln[T:IJ+£oalyT}

Z_ 0
(Me-1+42) (cef+°a£

(VI-7.2)
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fqndaﬁﬂbb a representa a absnnqéqqda;pobénqiaLda¢bombea§ento;palo¢as!.
tado fundamental B.PS [1nGt£o:£.NT}nnaprea£nta a poténcie de :limiar
da agéo de laser. As poténcias Pséidﬁ’"Pﬁb"B Ps.sso.medidas em fo-
tons/s. Para obtermos poténcias reais em Watts devemos encontrar um
fator de corregda. Multiplicando-se ambes.os lados .de (VI-7.2) ° por
h uL.onde h v € a energia dos fotons do laser de corante, e, multi-

plicahdo e dividindo o terme do lado direito de (VI~7.2) por h “p' a

energia dos fotons de bombeamentao,obtemos

2 .
(1-2)(M°-1)o X 2
- ef p _ ' M 0
Poaida - {F'p0 a Pslln[T:I]+£Uaz N;)}
(i} -1+M(oa£+oefl lL
[UI'—703]

'onde XL e lp sao os comprimentos de anda dollaser de corante e laser
de bombeamento respectivamente. A expressdoc (VI-7.2) agora, contém

as poténcias P e P_ medidas em Watts.

saida, Ppo S

A sficiencia do laser n € dada por

(1-2) (M%-1) o

£ A
n = > E R (VvI-7.4)
(M"-1+8) wef+ca£) lL
Quando nao tivermos perdas residuais na cavidade, ie, £ = 0, vemos

quen cresce, limitado apenas pela reabsorgdc do laser pelas moléculas
gque estao no estado fundamental e gaxcltado, Uef/[03f+°:£]’e pelo fa-

tor de correqao.ApIAL. Por outro lado, s8 & = 1, 1&, as perdas resi-

duais forem totais, 100%, n-cal a zero e consquentsmente Faa{aa ag
anula. 58 M = 1, ié, ndo existe acoplamento de safds, n = o novamen-
te g.obtemos Psaida nule como era de se esperar.
Podemos escrever entdo (VI-7.4) como
. - T VI-7.5)
PsaIda .n{Pp PL} .[
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=_nqnde,Pp Ppoa e PL Ps[lnG+£ﬁa£NT], Esta equagao 'é§ bem conhecdida ‘e -
estad de aceordo com as equagdes derivadas pcr'TaschKe-at-altq%]”'para
lasers continuos e de pulsos longos. . S

Retomando a equagdo (VI-6.8) podemos ver que & medida:
-que.aymentamos o valor de M para valores constantes de: I e I Dt Pl

: po refl

intensidade interna de laser, cai., Isto porque, quanto mais energia
acoplamos para fora do laser menos intensidade ds realimentagao obte
mos. Isto sugere gque a intensidade de safda do laser deve . possuir
um ponto G6timo em fungd3o da magnificacgas, 18, o acoplamento de saida
deve ter um pico para um dado valer da transmissao (1-[1/M2]]. quan-

do s&oc mantidos constantss 2, 1I_, IS' Estes comportementos s8o mos-

po

trados na figure (VI-7,1). Estes resultados sao similarses aos apresen
tados pela referéncla (35) para laser continuos e des pulsos longos.

1

(a)

L+)]
O

T,ep X 10**f0t0ns/.cm?
s
O

00 02 04 06 o8
| | R BV



- Isamx lO“fo’rons /s.cm2
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N

0 R SR T R L .
00O 02 = 04 - 06 08
-' - 1/M%) .

- F1g.(VI-7.1)-a)Comportamento da intensidade interna do laser em fongao

do acoplamento de saida, b) comportamento da intensida-

~de de safda em fungao da transﬁisséo.[1-[1/M2]J
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.~Para nossoc  laser uma magnifi;aqéo.deﬁa.fpi:mbtida,L-haofn-

'0s resultados da pot&ncia.de*gaida:cnntra poténcia de
bombeamento s3o mostrados na figura (VI-7.2). As'éurvaa cheias repre
sentam os resultsdos tedricos obtidos stravés da equagéo (Vi—?.S].Pg
ra ng 584nm, & fol ajustado para .um valor.pfoximo-de 30%.afim de con -

cordar com os resultados experimentais representados pelos pontos.

150} _
——— TEORICO
¢«  EXPERIMENTAL
— AcSH4 M
3 .
2 100+
3
3
[T
[
«L o
. 2 sof , ——Trs00nm
-
(]
a
o 1 ] ' 1 : _t
100 . 200 300 400 500
. POTENCIA DE
BOMBEAMENTO {kW}

F1g.(VI-7.2) - Poténcia de saldes contra poténcia de bombesmento

para 1£= 608nm e Ag' 594 nm.

Poténcias da ordem de 160 kW foram obtidas pars potén-
clas de bombeamento da ordem de 500 kW, mostrando uma eficiénecia do
laser de 40%.

'Embora o valor real de £ seja-grande, este valor esta
‘am boa cdncordéncia com o esparédo pois os espelhos utilizados para
’ ] laser pussuem perdas grandes para estes cumprimantns de onda. Pa-

ra comprimentos da unda da ordem de BUE nm, as perdas residuais cres

-
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--Cgrﬁm“bastahte;-além-dista;;ﬁg[%] cai -bastante para este comprimento-
de onda e, consequentemente a eficiéncia do laser cai para um - valor-
de 15% apenas.

Abalxo mostramos, flgura (VIv?.S)? és~linha5*do-laser -

-obtidas para os dois extremos de sintonizagao consegﬁidusi'S?D nm -e

619 nm.
. _
A=O70Mm -
" | A=6ISnm
Fig.(VI-7.3) - Linhas do laser para doils extremos de sintonizagdo
As medidas da figura {(VI-7.3) foram obtidas jogando o

falxe de laser num monocromader e utilizando como detetor um O.M.A.,

"optical multichannel analiser” fabricagao P,A.R.
vIi-8 - CARACTERISTICA DO FEIXE DE SAIDA

0 feixe de salids do laser tem a forma de um anel unifor
- memente iluminado e de fase constante, veia figura (Vv-4.1b) .

Com o 0.M.A. como detetor foi pcsa{VBl medir a distribui

géo'da intensidades pafa o feixe no "far field”®, comuo'equBma expeg-

-
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--yrimenfal mostrado na figura (VI-B.1). -

»=Z0O

. ' ]

JL : OBJETIVA |

TRACADORXY 5 —FENDA
T : : t | TELA

LASER DE N2

LASER DE CORANTE

Fig.(VI-8.1) - Esquema da medida para distribui¢ado de intensidades

do feixe de laser

. 0 resultado desta medida é mogtrado na figure (VI-8.2)
abaixo.

0 resultado ilustrado na figura (VI-8.2) mostra uma
distribuigde gaussiana de intensidade ao redor do espelho, provando
que somente o modc transversal fundamental sesta oscilando.

N&o foi notada nenhuma cutraldistribuiqéo de intensida-
daslalém da mostrada na figura (VI-8.2) mesmo quando o laser fol ti-
rado um pouco fora da alinhamento. Os picos menores que aparecam
ne figura (VI-8.2) sao devidos a difragdo de Fresnel, segunda e ter-
‘ceira zonas. T

Verificemobs que o nﬁﬁaro.da zZonas era baétants elevado,

‘indicando que estavamos trabalhando com N#aao. Entretanto, davido as
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INTENSIDADE

DIMENSAD DO FEIXE.

-
——

Fig.(VI-8.2) - Distribuigio de intensidades do feixe no "far-field".

limitagOes ds nosso arranjo experimental as demais zonas foram . cor-
tadas pela prsaenqa da fenda na entrada do equipamento de medida. Na
figura (VI-8.3) mostramos uma fotografia do feixe no "fer-field”". A
<divgrgéncia medida fol da ordem de 2mrad. Notamos ainda gue existe
um pequeho.nivel de luz na sombra corraspdndante ao aépelho na.figu-
r& {VI-8.3), indicando que o feixe tenderé.a sa Fecﬁar guande esti-
ver distante do plano de safida do laser. Isto explica porque o Ffuro
jcentral ha figura (VI-8.2) néo possui um nivel de intensidade nulo.

no centro.

¥ ]
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Fig.(VI-8.3) - Feixe no "far-field”

Em inomeras experiéncias utilizando lasers, necessita-
mos as uma distribuigac de intensidade do.feixa que se aproxime ds
‘uma distribuigao gaussiana. Quando focalizamos o feixe do laser, o
resultado obtido é similar a transformadas de Fourier de uma fungdo
'éemelhanta a mostrada na figura {VI-B.ZJ;_A distribuigao de intensi
dade do feixe para este procedimento & mostrada na figura (VI-8.4).
Desta maneira este tipo de laser podera ser utilizado para'inﬁmeras

experiénclias gque requeiram pulsos de curta duragao, da ordem de 3

ns como medimos, e de alta Iintensidade.



INTENSIDADE -

Fig.{vI-8.4}

DIMENSAC DO FEIXE ——

Feixe dp laser focalizado
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Construimos s caracterizamos um laser de corante com .

cavidade instavel em ring bombsado com um laser de. nitrogéenio.

Mos tramos que é possivel se obter um feixe ds boa qua

lidade, colimado, com divergéncia d4 ordem de 2 mred, e pulsos de
160 kW de potencia na saida deste laser, para concentragdes de co-
rante na solugédo, de 1074 molar.

Nao fol nosso interesse neste trabalho reduzir a lar-
gura de linha do laser, porém este procedimsnto é possfvel. usando-
se alguns elementous oticos como staicné. Por comparagdo com a lar-
gura de banda de oscilagao de um laser de He Ne, medimos a largura
de banda de oscilagao do laser de corante, cujo valor foi aproxima-
~damente de 1 R. Para esta largura de banda de oscilegdo, etalons pe
dem sgr usados sem muita dificuldades para reduzir a largura de li;
nha do laser.

Para o felxe de laser a operagas wunidirecional da ca-
vidade em ring & importante pois o feixe sofre somente metads das
perdas gue sofreirq'numa cavidade convencional.

A teoria desenvolvida pera esta configuréqéc, baseada
nas caracter{sticas gsométricas da cavidads, axplica muito bem Ios
resultados exparimeﬁtais aobtidos,

Esperamos gque com a utilizagdo de sspelhos mals ade-
quados possamcs reduzir drasticamente as perdas residuais na'cavidg
de, e comfiQSQ, aumentar a eficliéncia deste laser, com a obtengéao
de poténclas de safda mais sleavadas.

Pretendemos sstender os estudos com mals detalhs, ps-

ra o entendimento dos fendomencs de inhomogensidade espacleis e estu

dar a performance do lassr colocando uh amblificado; acoplado na
safda. Desta maneira esperamos obter poténcias de sefda da ordem de
300 kw.-.
| - Tentaremos também obtgr larguras de banda de oscila-

gao mais estreitas para a'utilizéqéo deste lassr em espectroscopia.
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