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1k A ORIGEM FiSICA DA POLARIZAGAO NAO LINEAR

A polarizagéo otica em cristais dielétricos se deve aos elétrons da banda de
valéncia que s&o deslocados devido & incidéncia de um campo &tico. Sendo N(t)
a densidade de elétrons, a polarizagéo é dada por:

p(t) = - Nex(t) (1)

A funcdo da energia potencial do elétron devido ao campo cristalino pode ser
escrita, utilizando uma representa¢ao unidimensional, como:

mw?2 m

V(x)= T %2 My Mgyt (2)
2 3 4

Em cristais simétricos, onde V(x) = V(-X), o coeficiente anarmonico D & nulo. Parz
relacionar a polarizagdo ao campo indutor E(®lcos wt utilizaremos a forca
restauradora do campo cristalino dada por F= - dV/dx. A equagao de movimento
€ entdo dada por:

a?x(t)  dx(t) 5, cE®) /. |
+0o + @2x(t) +Dx2(t) = - (et 4+ g7t 3
o+ o+ @) +DA() = T ) ®
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onde incluimos as perdas devido a uma for¢a de atrito de -mox. O termo Dx?
requer uma componente oscilando em 2w. Portanto, a geragcédo de segundo
harménico (oscilagdo em 2w) é possivel somente em cristais assimétricos (onde
D né&o é nulo). Assumimos, entdo, uma solugéo para x(t) na forma de:

x(t) = %(q@‘“’t +q,e2% +c. c.) (4)

Substituindo esta express&o na equagéo (3) e igualando primeiramente o0s
coeficientes de €'®t, obtém-se qy:

eg(®) 1
B g

4y = (9)

m (cog-—(o )+iw0

2 2
onde assumimos que |Dg,| << [(mg - w?) +(02on . A polarizac&o linear em w

se relaciona ao deslocamento eletronico em  atraveés de:

onde x(w) é a susceptibilidade linear.

Para encontrar a polarizagdo ndo linear de segunda ordem & necessario de
calcular a amplitude, g,, do movimento eletrénico em 2. Substituindo expressao
(4) na equacéo (3) e igualando os coeficientes de e2iot optém-se:

—De2(E(‘”))2
Go = . @)
2m?[(wf - 0?) +ioo | (0f - 40? + 2iwo)
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2 PROPAGAGAO DE ONDA NO MEIO NAO LINEAR
Para simplificar a seguinte analise, assumimos que apenas um coeficiente

djjx na expresséo (11) néo seja nulo. Deste modo o campo otico consiste de dois
feixes:

E(t) = Re[E(“”)e‘“’1t +E(“’2>e‘°°2‘] (12)

e, portanto, as possiveis polarizagbes induzidas apresentam a soma € a
diferenca das frequéncias w4 e wy,:

pi(w1+(°2) - Re{di(j(:::w +¢02)E§w1 )Et(wz)ei(wx *‘1)2)1} (13)
pi((m—wz) _ Re[dfj(;):mrmz)Egm)(Ei%)) ei(m1—m2)t} (14)

Utilizaremos agora as equagdes de Maxwell para derivar as equagdes de
propagacao:

V><h=i+§,\E (15)
ot
dh
Vxe=-p— 16
H= (16)
d=¢g,e+p (17)
i=ce (18)

onde ¢ €& a condutividade. Separando p na parte linear e na parte n&o linear
temos:

P =¢€uXe €+ Py (19)

Utilizando-se e = eq(1+ %) € a equacéo (15), obtém-se:

Vxch=cate s 9P (20)
ot ot
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A polarizagdo nao linear em 2w é dada por:

. T 12
p'29)(t) = _ﬁf(qze""' + c.c.) o d(z“))(E(“’)J g7 4 oo (8)
2 2 L
Onde a segunda equacao define o coeficiente tico nao linear d(2®). Através das

equacdes (5) a (8) podemos relacionar o coeficiente ndo linear a susceptibilidade
linear e ao coeficiente anharménico D:

2N%e3

Utilizando a amplitude complexa de polarizagéo, P(2®) tem-se:

pl20)() = %{P(Z“’)ezm" . c.c}

p(20) _ 4(20)z(0)c(o) (10)

Agora precisamos abandonar a representagdo uni-dimensional e
considerar que a palarizagdo de segundo harménico, numa dada diregao,
depende das possiveis combinagdes dos campos elétricos E,, E, e E,. Portanto,
ela esta relacionada a estes campos através de um tensor de terceira ordem djy:

(20) (20)=(0)=(w)
P ¥ = zdijkm ij Ekw (11)
jk=xy,z

Consideracdes sobre a simetria do cristal fazem com que alguns dos coeficientes
ndo lineares desapare¢cam ou, como no caso dos cristais centro simetricos, sao
todos nulos e, portanto, ndo geram segundo harmonico (ver tabela 1). Como
exemplo, verifica-se pelas tabelas, que um feixe incidindo ao longo do eixo z
(E,(® '=0) de um cristal de KH,PO, (KDP) gera uma polarizagdo de

PiZm) _ d(2(o

()=o) 4 i - L
2xy £, Ey (Utiliza-se a notag&o matricial. Exemplo: dzg=d,,,).



Aplicando-se o rotacional nos dois lados de (16) e utilizando-se a identidade
VxVxe=VV.e-V?e onde V.-e=0, tem-se:

82

2
€ a pNL (21)

V2e=u0§£+w—: e

ot ot?

Para simplificar o problema, escolhemos a diregdo de propagagéo ao longo do
eixo z e limitamos as frequéncias em w4, w, € w3 de acordo com

£ (z,1) - %{E;(z)ei(wjt‘k‘z) +c.c] . ondej=123  (22)

O campo total E é a soma dos trés campos da equagéo (22). Na sequéncia,
introduz-se E na equacgéo (21) e, a seguir, iguala-se os termos com a mesma
frequéncia w;. Resolveremos para

Conforme as equacgdes (13) e (14), a polarizagdo nao linear oscila ou com
a soma de duas frequéncias (das trés w,, w,, wz) ou com a diferencia delas.
Portanto, a Unica maneira de obter uma contribuicdo de Py, na equagao de onda
dos termos em w4 € quando

Wy = W3 — W, (23)

Utilizando (23), (14) e (21) obtemos

) | PE a8 BB fomwmntiaiatz] o | (g

v2elo) - g +UE £ il —
38 at HE~4 atz H 8t2 2

Substituindo E(®1) na equacéo (24) pela expresséo (22), utilizando 8/6t = iw e
k2 = 042 peq, podemos rescrever (24) : ’

—

[BE, 101 B g erilokaklz (25)

dE1 _gl
dz 2 VE1 2 \j81

e de modo similar obtemos:

dE; D, /—_EE; g ![_”_L_dagge“i("?‘kﬁkz’)z (26)
dz 2 \82 2 \'82
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055 T W 10y /EdE1E2e‘i(k’+k2‘k3)z 27)
dz 2 Ves ° 2 Ves

Estas s&o as equagdes basicas que descrevem as interagdes paramétricas nao
lineares.

3.  "PHASE-MATCHING" NA GERACAO DE SEGUNDCO HARMONICO
(SHG)

Na SHG dois dos trés campos apresentam a mesma frequéncia. Portanto
podemos colocar w¢= wy=w e wz=2w. Desprezando-se a absorga@o (64,3 =0),
temos (ver equacgao (27):

(20) W 2T
dE =_l_(_o_\/g_d[E(w)] ol ak)z (28)
dz 2 Ve .
onde
Ak =k — 2k, = k2 _ 2 (@) (29)

Para simplificar, assumiremos que a perda da onda fundamental (frequéncia w)
devido a conversao de sua poténcia em segundo harmonico, seja desprezivel.
Deste modo, E(®@) é constante e pode-se integrar o campo de saida ao longo do
cristal com comprimento L:

iAkL -1

12
ER9)(L) = —iw Ed[E(“”] A (30)
€ IAKL
A intensidade de saida € proporcional a:
] ' 202 1 _(0) 74, 2 Sen?(AKL 2
E(Zw)(L)E(Zw) (L)z(gjﬂ)g [E(m):} L_2 sen”( : ) (31)
e/ n (AkL 2)

onde utilizamos e/eq =n2. De acordo com (31) a eficiéncia de conversdo é maxima
quando Ak =0. Esta condicdo € chamada de phase - matching. Devido a relagao

k'@ = w4/ uegn® , a condigdo Ak =0 é vélida quando:

n% =n° (32)
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Os indices de refragdo na frequéncia fundamental e na frequéncia de segundo
harménico tem que ser igual ao longo de uma dada diregdo de propagagdo
dentro do cristal.

Em cristais uniaxiais, um feixe, polarizado ao longo do eixo z do cristal (o
eixo de maior simetria), € chamado de feixe extraordinario e o indice de refragao
associado a este eixo &€ denominado n,. Similarmente, um feixe com polarizagao
perpendicular ao eixo z € chamado de ordinario e o indice de refragdo associado
é n,. Em materiais dielétricos normais o indice de refracéo de w e 2w é diferente,
para a mesma polarizagdo, como verifica-se na tabela 3. Portanto, € possivel
satisfazer a equacgdo (32) somente, quando o feixe fundamental e o feixe de
segundo harménico forem de polarizagbes diferentes: um ordinario outro
extraordinario. O indice de refragcdo do feixe extraordinario, que inclui um angulo
® entre sua diregdo de propagagédo e o eixo z, € dado por (ver figura 4 para um

cristal uniaxial positivo: ny >ng):

1 _cos’d  send

2

33
2@ W St

Se n?” <n? , deve existir um angulo O tal que ng‘”(@) =n?. Utilizando equagéo

(33) e o fato que KDP é um cristal uniaxial negativo (n; <n;), tém-se (ver figura
5):

1 cos?0  sen?®

e (2o (]

ou, resolvendo para ©:

tipo1 senz@ = -~ = (35)

Exemplo: Para duplicar a frequéncia de um laser de rubi, o feixe fundamental
dentro do cristal deve apresentar um angulo de 51° (ver tabela 3 e equagaoc 35)
com o €ixo z € uma polarizagao ordinaria.
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O phase-matching com ni"’(@) =ng é chamado de phase-matching tipo 1.

Como o feixe fundamental é ordinario (E; =0), a polarizagdo de segundo
harmoénico é dada por (ver equagao 11) : :

(20) _ J(20)-(0)=(v)
Pz ? =d36w Exw Eyw,

Portanto, P, € maximo quando E? =E =E“/+/2, 0 que ocorre quando o angulo
entre o feixe fundamental e o eixo cristalino x &€ de 45°.

No phase-matching tipo 2, os componentes E, e E, do feixe fundamental
pertencem a polarizagdes diferentes. Neste caso, um dos dois componentes €
um feixe extraordinario. A condicdo de phase-matching (Ak=0) € dada por:

n22(@) = ¥5[n% +np, | (36)

onde i,j.k sdo os eixos do elipséide de indice (fig. 4). O angulo de phase-
matching tipo 2 calcula-se introduzindo a expresséo (34) na equagéo (36):

L Y sl
/2 72
2 2 2 2
Cos“® sen“® 1 Cos“® sen‘®
tipo2 2t 2| "3 No + s F— = (37)
(n2e)" (n22) ne)” (ne)

4. EXERCICIOS

1. Porque aumenta a eficiéncia de SHG quando o angulo de phase-matching
se aproxima de 90°? (Duas respostas)

2. E possivel gerar segundo harménico com um feixe ndo polarizado?

3.  Calcule os angulos de phase-matching tipo 1 e tipo 2 para dobrar 1064nm
(Nd:YAG) em KDP.

4. Use os resultados do exercicio 3 para desenhar nas figura6 e 7 as
orientacdes cristalograficas para phase-matching tipo 1 e tipo 2,
respectivamente.
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TABLE 1. The Form of the Nonlinear Optical Tensor dy
Keyrid HENH Tetragonal (continued)
- Zero modulus
e  Nonzero modulus Class 42m
e——e Equal moduli , o o o @ o o
——0 Moduli numerically equal, but opposite in sign I SR '\ .
Centrosymmetrical Classes oo e s e 82
{all moduli vanish)
Noncentrosymmetrical Classes Cubic _
Triclinic Class 432 Classes 43m and 23
Class 1 e e o o o & e o ¢ e o
e ©6 ¢ © & O e 8 o o o o e o o o °
® ©6 6 @ 0 O e o o o o o/(0) e © @ o © (])
e 00 0 0 0/(18) All modull vanish
Monoclinic Trigonal
Class 2 Class 2 Class 3 Class 32
2 s o ¢ © o O e o 0 0 0 o | ° W
2 i
(standard e e e stigle Ll P LAk S | s o o o o
orientation) \e ¢ ¢« ©® ¢ 0/(8) ® © 0 o o 0/8) l o9 © o o o/(6) e o o o o of(2)
Class m Class m i . .C\a.ss zm Cl.ass.lm ;
o ¢ ® ¢ 0 o ® ® 0 o o @ m 1l x mlx
m;xé N m L x e S )'(s(andard Y o o 2 le o o @
(standar ! orentation) \e—e @ s » e/4) o o o o of4)
orientation) \e ® o ¢ @ ¢/(10) s o o 0 @ °(l0)
Orthorhombic Hexagonal
Class 222 Class mim2 Class 6 : Elafs 6.mm ,
e e o @ o o s © © o ® o ° o o X . /
e ° L L] ° L] L] L] *
e ©o o o & o e & o @ o o
e o v o o 9/3) @ @ 0 o o o5 &9 © ° ° o/(4) o9 O o o of3)
) 3) same as class 4 same as class dmn,
Tetragonal -
o - Class 622 Class 6
Class 4 Class 4 * o o o o o o o
* - & .>< ¢ e * . x . L] * e N L] L] ° L)
¢ ° L ° -4oaouo/“) e o o o o 0/(2)
=0 & i 2 Y@) &—0 © ¢ ° 9/(4) same as class 422
Class 422 Class 4mm Class 6m2 Class 6m2
L]
: m 1l x

o/(” o9 O o o o

TABLE 1. The Nonlinear Optical Coefficients of a Number of
Crystals®
Crysial a3 in units of § X 1072 MKS 8,1 in unts of 10°

LitO, dys = 4.4

NI H,PO, dye = 0.45 3.2

(ADP) die = 0.50 = 0.02 3.2

KI1,PO, dye = 0.45 * 0.03 34

(KDP) d;y = 035 34

KD,PO, dye = 042 £ 0.02 3.0
dye =042 % 002 3.1

KH,ASO, dye = 0.48 = 0.03 2.9
dig = 0.51 % 0.03 34

Quartz dy, =037 £002 23

AlPO, d,, = 0.38 * 0.03 2.5

Zn0 dyy = 6.5 0.2 4.0
dy, = 1.95 0.2 1.3
dis = 2.1 £0.2 1.5

Cds ] dyy = 28.6 £ 2 3.8
dyy =30 210 1.9
dyg = 33 23

GaP die=80% 14 1.5

GaAs dig =72 2.0

BaTiO, dyy = 64 % 0.5 1.3
dy, =18 2 3.1
dis=17%2 2.9

LINbO, dys = 4.4 14
d);; =232 1.0 0.66

Te dyy =517 0.8

Se d,, = 130 £ 30 5.0

Ba,NaNbsO s dyy, = 104 £ 0.7
dy; =74 %07

AgyAsS, dyy = 22.5

{proustite) dyg = 135

CdSe dy, =22523

CdGeAs; dy = 363 £ 70

AgGaSe, dyy =27 =3

AgShS, dy = 9.5

nS dyg = 13

* Some authors define the nonlincar cocflicient d by P = €, dE? rather than by the

relaton P = dE? used here

(standard

orientation) \e e e o o o

o/(1)

e o © o o

g

TABLE

3. Index of Refraction Dispersion Data of KH,PO,

Index

Wavelength, um

n, (ordinary ray)

n, (extraordinary ray)

0.2000
0.3000
0.4000
0.5000
0.6000
0.7000
0.8000
0.9000
1.0000
1.1000
1.2000
1.3000
1.4000
1.5000
1.6000
1.7000
1.8000
1.9000
2.0000

1.622630
1.545570
1.524481
1.514928
1.509274
1.505235
1.501924
1.498930
1.496044
1.493147
1.490169
1.487064
1.483803
1.480363
1.476729
1.472890
1.468834
1.464555
1.460044

1.563913
1.498153
1.480244
1.472486
1.468267
1.465601
1.463708
1.462234
1.460993
1.459884
1.458845
1.457838
1.456838
1.455829
1.454797
1.453735
1.452636
1.451495
1.450308
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z (optic) axis .

n‘—\g

FIGURE & The construction for finding the indices
of refraction and the allowed polarization directions for
a given direction of propagation s. The figure shown is
for a uniaxial crystal with n, = n,o=n,, N = A,

ne(0) = n¢

ne(0)

z (optic) axis

1w = W
ny@(0) =nj

n2*(0)

lw
"'
ny ¥——

FIGURE 5 Normal (index) surfaces for the ordinary and extraordinary
rays In a negative (1, < n,) uniaxial crystal. If n?* < ng, the condition
n?~(8) = ny is satisfied at 6 = 6,,. The eccentricities shown are exaggerated.
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Fig. 6 C:vstallographic orientations for angle and tempera-
ture tuning.
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