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RESUMO

Durante muito tempo, o estudo da interacdo luz-matéria resumiu-se a fenémenos opticos
lineares (aqueles em que a polarizacdo é diretamente proporcional ao campo elétrico da luz
incidente). Entretanto, em meados do século XX, com o desenvolvimento da luz laser (luz de
alta intensidade) por Theodore Maiman e posteriormente com 0s experimentos de Peter A.

Franken isso mudou.

Franken observou em um de seus experimentos que ao incidir uma fonte de radiacao
com frequéncia (o) e comprimento de onda (L) sobre um cristal, a radiagdo que saia do mesmo
era composta por duas frequéncias diferentes, uma igual ao feixe incidente () e a outra com o
dobro da frequéncia (2w), que corresponde a metade do comprimento de onda (A/2). Esse
fendmeno ndo era esperado, tendo em vista que ndo satisfaz a linearidade dos fendémenos
Opticos até entdo conhecidos. Tal fendmeno recebeu 0 nome de Geracgdo de Segundo Harmdnico
(SGH, do inglés Second Harmonic Generation) e marcou o inicio do estudo da dptica néo-

linear, que estudaremos neste trabalho.

Palavras-Chave: Geracdo de Segundo Harménico (SGH), Interacéo luz-matéria, Optica

nao-linear



ABSTRACT

For a long time, the study of light-matter interaction was limited to linear optical
phenomena (those in which polarization is directly proportional to the electric field of the
incident light). However, in the mid-20th century, with the development of laser light (high-
intensity light) by Theodore Maiman and later with the experiments of Peter A. Franken, this
changed.

Franken observed in one of his experiments that when a radiation source with frequency
(o) and wavelength (A) was incident on a crystal, the radiation that emerged from it was
composed of two different frequencies, one equal to the incident beam () and the other with
twice the frequency (2w), which corresponds to half the wavelength (A/2). This phenomenon
was unexpected, given that it does not satisfy the linearity of the optical phenomena known
until then. This phenomenon was called Second Harmonic Generation (SGH) and marked the

beginning of the study of nonlinear optics, which we will study in this work.

Keywords: Second Harmonic Generation (SGH), Light-matter interaction, Nonlinear

optics.
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1. INTRODUCAO

A interacdo entre luz e matéria constitui um tema de grande importancia na fisica e na
ciéncia dos materiais, pois possibilita a compreensdo e a manipulacdo das propriedades opticas
essenciais. No inicio, as pesquisas nesse campo focaram nas defini¢cbes impostas pela Optica
linear, na qual a polarizagdo do material esta diretamente relacionada ao campo elétrico da luz
que incide sobre ele. Essa perspectiva linear é adequada para condi¢des de baixa intensidade
luminosa, como ocorre com fontes naturais ou iluminacdo tradicional. No entanto, com a
invencéo do laser por Theodore Maiman em 1960, surgiu a oportunidade de investigar regimes
de alta intensidade, revelando novas caracteristicas que vdo além da linearidade da Optica

classica.

Um momento significativo nesse cenario foi o experimento conduzido por Peter A.
Franken, que revelou a ocorréncia da Geragéo de Segundo Harmonico (SGH). Este fendmeno,
que se caracteriza pela emisséo de luz com o dobro da frequéncia do feixe que incide, ndo pode
ser compreendido através do formalismo linear, dando assim origem a area da dptica ndo linear.
A SGH passou a ser um exemplo fundamental de como sistemas dpticos se comportam de forma
complexa quando expostos a campos intensos, evidenciando o papel essencial da néo

linearidade nos materiais.

Outro conceito essencial para compreender essas interacdes € o do oscilador harménico
simples, utilizado para modelar o comportamento de &tomos e moléculas sob acdo de campos
elétricos. No regime linear, a resposta do oscilador é proporcional a forca restaurada,
produzindo um movimento regular. Entretanto, no regime nao linear, o sistema se desvia dessa
simplicidade, introduzindo respostas mais ricas e complexas, como a geracao de harménicos

superiores, espalhamento néo linear e efeitos dependentes da intensidade do campo incidente.
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2. CONTEXTO HISTORICO

Arelagdo entre a luz e a matéria tem sido um tema essencial nas areas da fisica e quimica
desde os primordios da optica classica, recebendo importantes contribuicGes de cientistas como
Isaac Newton e James Clerk Maxwell. O avanco da eletrodindmica classica no século XIX
representou um ponto crucial, fundamentando a compreensdo das ondas eletromagnéticas e sua

interacdo com diferentes materiais.

No final do século XVII, Isaac Newton sugeriu que a luz era formada por particulas,
enquanto Christiaan Huygens defendia uma abordagem ondulatéria. Avangando para o inicio
do século XIX, os experimentos realizados por Thomas Young sobre interferéncia confirmaram
a natureza ondulatéria da luz. Posteriormente, as equacdes elaboradas por James Clerk Maxwell
entre 1861 e 1862 solidificaram a compreensdo da luz como uma onda eletromagnética,
permitindo uma analise mais aprofundada sobre como o0s campos elétricos e magnéticos
interagem com a matéria. Essas teorias possibilitaram a explicacdo de fenbmenos como
reflexdo, refracao, absorcao e dispersdo da luz em diferentes materiais. Contudo, a investigacao
sobre uma interacdo ndo linear entre a luz e a matéria sé foi iniciada no seculo XX, com o

surgimento de fontes intensas de luz, como os lasers.

A invencdo do laser em 1960, realizada por Theodore Maiman, transformou
radicalmente a pesquisa sobre a interacao entre luz e matéria. A intensa coeréncia e a elevada
intensidade do feixe laser permitiram a analise de fenbmenos que ndo podiam ser
compreendidos através da Optica linear, na qual a resposta dos materiais é diretamente

proporcional ao campo elétrico que Ihes é aplicado.

Em 1961, Franken e colaboradores realizaram um experimento que consistia em incidir
sobre um cristal de quartzo. uma fonte de radiacdo com frequéncia () ¢ comprimento de onda
(A). a radiacdo que saia do cristal era composta por duas frequéncias diferentes, uma igual ao
feixe incidente (®) e a outra com o dobro da frequéncia (2w), que corresponde a metade do
comprimento de onda (A/2). Esse fendmeno recebeu 0 nome de Geragéo de Segundo Harmonico
(SGH, do inglés Second Harmonic Generation), conhecido na literatura como o inicio da optica

ndo linear.
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3. AINTERACAO LUZ-MATERIA

A abordagem cléassica para a interacdo luz-matéria € baseada na descricdo do
comportamento do campo elétrico da luz em interacdo com os dipolos elétricos induzidos no
material. O material é descrito em termos de sua polarizacédo (P), que ¢ a resposta do material
ao campo elétrico (E) da luz. A relagdo entre a polarizacao (P) e o campo elétrico (E) pode ser

expressa matematicamente como:
P=g yVE Eq. (1)
Onde:

e P éapolarizacdo elétrica (C/m?).

e (e0) € a permissividade elétrica do vacuo. (F/m)

e X é asuscetibilidade elétrica de primeira ordem (adimensional), que caracteriza a
resposta linear do material ao campo elétrico.

e E: Campo elétrico (V/m).

3.1 FENOMENOS OPTICOS LINEARES

Sdo chamados fenémenos oépticos lineares as interagcdes entre luz e um material
quaisquer em que a resposta do material é diretamente proporcional a intensidade do campo
elétrico da luz incidente (Eo). Nesses casos, as propriedades Opticas do material, como indice
de refracdo (fendmeno em que a radiacdo incidente sofre uma mudanca de meio) e absorcéo,
ndo dependem da intensidade da luz. Basicamente, nesse tipo de fenbmeno Gptico, a interacdo
entre a luz e o material segue o descrito na equagao 1.

Para exemplificar esses fendmenos, podemos citar a reflexdo, refragéo, a absorgéo,

entre outros fendbmenos oOpticos. As principais caracteristicas desses fenémenos sao:

e Propriedades Opticas constantes: o indice de refracéo (n) e o coeficiente de absorcéo
(o) permanecem constantes e independem da intensidade da luz.

e Regime de baixa intensidade: fendbmenos Opticos lineares ocorrem,
predominantemente, quando a intensidade da luz é baixa.

e Proporcionalidade direta: a polarizacdo induzida no material é linearmente

proporcional ao campo elétrico da luz, seguindo o descrito pela equagéo 1 acima.
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Em outras palavras, nos fenbmenos Opticos lineares a interagdo luz-matéria, segue o
esperado, sem a necessidade de termos adicionais & equacdo 1, para descrever seus resultados.
Entretanto, quando utilizamos luz de alta intensidade, precisamos realizar uma expansdo da
equacdo 1, adicionando termos para descrever o fenbmeno, que passa a ser tido como néo-

linear.

3.1.1 REFLEXAO

A reflexdo é o fendmeno fisico no qual a luz, ao incidir sobre uma superficie, retorna ao
meio de origem. Esse fendmeno ocorre devido a interacdo das ondas eletromagnéticas com

0s atomos ou moléculas do material, que reemitem a luz em determinadas direcdes.

Figura 1 - representacdo geométrica da reflexdo da luz em espelhos.

Normal

Raio de luz
refletido

Raio de luz
incidente

SUPERFICIE REFLETORA

Fonte: autor, 2024.

A luz é uma onda eletromagnética, como estabelecido por Maxwell. Toda onda

eletromagnética é composta por dois campos oscilantes, um elétrico (E) e outro magnético

(B).

Quando uma onda eletromagnética atinge a superficie de um material ocorre uma interacao
com as particulas do material, principalmente com os elétrons dos a&tomos. Essa interacdo pode

ser compreendida em trés etapas principais, que sao:
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e Interacdo da luz com a matéria:

O campo elétrico oscilante da luz exerce uma forca sobre os elétrons das moléculas ou
atomos do material, fazendo com que eles oscilem em resposta. Essa oscilacéo € proporcional

a frequéncia da luz incidente.
e Reemisséo de ondas

Os elétrons oscilantes se comportam como pequenas antenas que reemitem ondas
eletromagnéticas em todas as direcdes. Este € um processo reemissdo da energia da luz. A luz

refletida é o resultado da reemisséo coerente das ondas por muitos atomos da superficie.

A coeréncia ocorre porque as ondas reemitidas interferem construtivamente em uma
direcdo especifica. No caso de superficies lisas, a interferéncia resulta em um feixe de luz
refletido bem definido (reflexdo especular). Em superficies rugosas, as reemissfes sdo
desordenadas, causando reflexdes difusas.

e Direc0es especificas da luz refletida

A direcdo da luz refletida é consequéncia da interferéncia construtiva das ondas reemitidas,
a interferéncia é determinada pelas condi¢es de fase das ondas reemitidas. A geometria da

superficie e o angulo de incidéncia da luz determinam as direcdes preferenciais.

Esse comportamento segue diretamente as leis de Maxwell, que descrevem como as ondas
eletromagnéticas interagem com a matéria e como as condi¢des de continuidade nos campos

(elétrico e magnético) na interface dos materiais imp&em restricdes a propagacdo da luz.

Figura 2: representacdo de uma onda eletromagnética.

Fonte: autor, 2024



14

3.1.2 REFRACAO

A refracdo é o fendmeno fisico no qual uma onda, ao passar de um meio para outro com
diferentes propriedades Opticas (indice de refracdo), muda sua velocidade e,
consequentemente, sua direcdo de propagacao (exceto no caso de incidéncia perpendicular).
Esse comportamento também € resultado da interacdo entre a onda eletromagnética e as

particulas do material, que influenciam a velocidade de propagacéo da luz.

Quando a luz incide sobre a superficie de um meio com indice de refragdo diferente
daquele pelo qual ela transita, ocorre uma mudanca de meio, tal fendmeno se da porque a
velocidade com que a luz se move no novo meio (que possui indice de fracdo diferente)

sofre alteragGes. Conforme a ilustragéo a seguir:

Figura 3: representacdo geométrica do fendmeno da refracéo.

Raio de luz

. Normal
incidente

Meio 1
SUPERFICIE
Meio 2

Raio de luz
refratado

Fonte: autor, 2024
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3.1.3 ABSORCAO

O fendmeno Optico da absorcgdo ocorre quando a radiacdo que incide sobre um material
tem parte de sua energia transferida para os atomos ou moléculas que compdem esse
material. Essa transferéncia de energia resulta em uma diminui¢do da intensidade da
radiacdo incidente e, em muitos casos, em uma excitagdo dos atomos ou moléculas do
material. A absorcdo ocorre em nivel atbmico e molecular, e 0s mecanismos envolvidos

dependem de alguns fatores, como a natureza da radiacao e as propriedades do material.

Figura 4: representacdo do processo de absor¢ao de um féton por um atomo no estado
fundamental.

Y‘
Foton de luz
é absorvido

Estado de Estado excitado
energia fundamental

Fonte: Adaptada, fundagdo CECIERJ, acesso em: <https://canal.cecierj.edu.br/recurso/17625>



https://canal.cecierj.edu.br/recurso/17625
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3.2 FENOMENOS OPTICOS NAO-LINEARES

Quando a interacdo luz-matéria ndo segue 0 comportamento esperado, isto &, a resposta
do material & luz deixa de ser proporcional a intensidade da luz incidente, temos um fenémeno
Optico ndo-linear. Esses fendmenos ocorrem em intensidades de luz muito altas, como a luz

laser.

Por tanto, as propriedades Opticas ndo-lineares dos materiais dielétricos sdo observadas
com interacdo entre luz de alta intensidade e 0 meio. Para entendermos como esses sistemas
respondem a essa interacdo vamos considerar que essa resposta é dada pelos elétrons da camada

de valéncia dos atomos.

Quando a intensidade da luz aumenta consideravelmente, a resposta do material muda,
as propriedades opticas do material, como indice de refracdo e de polarizacao induzida, passam
a depender da intensidade da luz. A polarizacdo (P) do material deixa de ser proporcional ao

campo elétrico e termos mais altos sdo necessarios para descreveé-los:

P =goyE + €0 y?Ea+ €0 3Es+... Eq. (2)
Onde:

e go: permissividade do vacuo.

o X! 4 x3 Suscetibilidades elétricas de diferentes ordens.

Comparando as equacdes (1) e (2), percebemos que foram adicionados termos de ordem
superior, X2 e X3, que representam as susceptibilidades dos termos ndo lineares da interacdo
entre 0 material e a luz. Ja os termos E2 e E3, na expressao representam termos de ordem
superior na resposta do material ao campo elétrico E.

A presenca do termo E2representa uma resposta ndo linear ao campo elétrico (E), mas sim uma
resposta quadrética, onde ocorre o fendbmeno denominado Geragdo de Segundo Harménico

(SHG, do inglés Second Harmonic Generation).
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4 GERACAO DE SEGUNDO HARMONICO (SHG)

A Geracdo de Segundo Harmonico € um processo nao linear que ocorre quando um
material, definido por sua polarizagéo (P), interage com o campo elétrico (E) de uma luz de alta
intensidade, com frequéncia fundamental ® e comprimento de onda A, gerando uma onda de
frequéncia duas vezes maior (20) e comprimento de onda A/2. Neste processo, dois fétons
com frequéncia o de luz incidente interagem, formando um dnico féton com frequéncia 2.

Conforme ilustracdo a seguir:

Figura 5: Dois fotons com frequéncia @ se chocam gerando um tnico foton de frequéncia 2 ®

®
VWV f= 200

o e VYV
AVAVAVAVAS

Fonte: autor, 2024

A SHG ocorre em materiais ndo lineares, ou seja, materiais cuja as propriedades opticas
ndo obedecem a uma relacdo linear entre a intensidade do campo elétrico e a polarizacdo
causada no material. No caso da SHG, a polarizacdo do material depende do quadrado do campo

elétrico aplicado.

Em materiais ndo lineares, a polarizacédo (P) é uma funcdo néo linear do campo elétrico
(E). Em vez de ser diretamente proporcional a E, a polariza¢do também inclui termos de ordem

superior, como visto na Equagdo 2.

Para entendermos melhor esse processo devemos considerar que a SHG esta
intimamente relacionada a um comportamento oscilatdrio e pode ser relacionado a equacao do
oscilador harmdnico simples, que descreve o movimento periddico. Partindo da equagdo do

oscilador harmonico simples a seguir:
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2

5, T wox = Eq. (3)

e X(t): deslocamento da particula ou amplitude da onda;

e o : frequéncia angular natural do oscilador.
A solucdo geral para essa equacdo é uma funcdo senoidal ou cossenoidal, como:

x(t) = Acos(wyt) + B sin(wyt) xt = Acoswgt + Bsinwyt

Onde A e B sdo constantes determinadas pelas condicGes iniciais. O oscilador
harménico simples descrito acima € linear, o que significa que a frequéncia da oscilacdo é Gnica
(wo). Em sistemas dpticos ndo-lineares, a resposta do sistema ndo é linearmente proporcional

ao estimulo, e a equacdo de movimento se modifica para incluir termos ndo-lineares:

2
% + wg2x + px*+yx3+- =0 Eq. (4)

Onde: B e vy sdo coeficientes que caracterizam a nao-linearidade.

Na SGH, a resposta do sistema a uma onda incidente E(t) = E, cos(wt), inclui um
termo que depende do quadrado da amplitude do campo elétrico. Em materiais ndo-lineares, a

polarizacdo do material é descrita como:
P = gox'E + €ox%E, + gox3E5 + - Eqg. (5)
Onde:

e y': suscetibilidade linear;

e 2 coeficiente que da origem a GSH.

O termo X2E; gera componentes de frequéncia 2w, correspondendo ao segundo
harmonico. Analogamente ao oscilador harménico simples, a ndo-linearidade cria modos
adicionais (harmdnicos). Podemos concluir que quando introduzimos uma nédo-linearidade (X2

ou B, y) no oscilador, aparecem termos que resultam em frequéncias adicionais, como 2.
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Deste modo, podemos assumir que a SHG é um efeito ndo-linear que pode ser
interpretado como o segundo modo harménico de uma interacdo ndo-linear, similar a solugdo

nao-linear de um oscilador harménico.

5 LASER

O laser, segundo Silva, é um fendmeno fisico que envolve grande intensidade
de luz produzida por fenémenos de amplificacdo dentro de uma cavidade com um
ensemble de ions. A palavra laser € uma sigla cuja traducao direta significa amplificacéo
da luz por emissdo estimulada de radiagéo.

6 METODOLOGIA

Para demonstracdo da Geracao de Segundo Harménico foi realizado o processo de excitacdo
de uma amostra de YAI(BOz)4, conforme a figura 6. A configuracdo experimental utilizada é
representada na Figura 5. O experimento foi montado utilizando uma configuracdo na vertical
com auxilio de um espelho dicroico, e consistiu em aquecer as nanoparticulas com uma

resisténcia controlada por uma fonte de tensdo elétrica.

O tempo de aquisicdo foi de 0,3 segundos. Ao atingir a temperatura esperada o feixe do
laser foi desbloqueado e focalizado na amostra com auxilio de uma lente com 10 cm de distancia
focal. A evolugdo do espectro fotoluminescente foi observada com auxilio de um
espectrofotdbmetro acoplado com uma camera ccd (charge-coupled device) a qual permitia
realizar medidas simultaneas de 360 nm a 1180 nm. Uma lente de 5 cm de distancia focal foi

usada para focalizar a luz emitida pela amostra na fibra otica.

O laser foi direcionado a amostra fazendo com ocorresse a interacao luz-matéria entre a luz
de alta intensidade (laser) e o material, durante esse processo parte da energia é absorvida pelos
atomos através do processo denominado de absorcdo. Quando os fotons da luz incidente
interagem com os elétrons das camadas mais externas do a&tomo da amostra, parte da sua energia
é absorvida fazendo com que a amostra seja excitada, isto é, saiam do seu estado fundamental,

para um novo estado excitado.
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Figura 6: Amostra de Yal(BOs3)a.

7 RESULTADOS E DISCUSSOES

Durante o experimento, uma fonte de luz laser foi direcionada através de espelhos e
lentes para a amostra de YAI(BO3)4, com intuito de verificar o processo de Geragdo de
Segundo Harmdnico. Como vimos anteriormente, nesse processo, a radiacao (luz) incidente
tem sua frequéncia aumentada em duas vezes, isso faz com que a luz emitida seja mais
intensa. Desse modo, é esperado que o comprimento de onda da luz incidente caia pela

metade.

Nesse caso, a dependéncia entre a polarizacdo e o campo elétrico da luz incidente é
quadréatica, ou seja, cresce de maneira exponencial com o dobro da frequéncia. Para
realizacdo do experimento realizamos a excitacdo da amostra, como explicado acima,
utilizando um laser. Foram realizadas 60 medidas com diferentes valores para a poténcia de

entrada e o seguinte gréafico foi obtido:
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A curva experimental demonstra os resultados esperados, uma vez que a intensidade
apresenta um crescimento exponencial a medida que a poténcia de entrada varia.

Evidenciando a proporcionalidade quadréatica entre a intensidade e a poténcia de entrada.
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8 CONCLUSAO

Neste trabalho, abordamos o processo de Geracdo de Segundo Harmonico, bem como suas
caracteristicas, tanto do ponto de vista tedrico, como através da analise dos resultados
experimentais. O estudo demonstrou que a SHG inerentes a materiais com suscetibilidade
elétrica de segunda ordem e sua ocorréncia depende diretamente da interagdo entre o campo

elétrico incidente e as propriedades cristalinas do material.

Os resultados obtidos corroboram os principios tedricos apresentados. A analise mostrou
que a eficiéncia do processo de GSH aumenta significativamente em materiais com alta
susceptibilidade, demonstrando a importancia do alinhamento entre o feixe incidente e as
propriedades Opticas do cristal. O espectro de frequéncia confirma a presenca de um
componente com o dobro da frequéncia da onda incidente (2w), validando a geracdo de segundo

harmonico.

A dependéncia da intensidade do segundo harménico em relacdo a poténcia do feixe
incidente segue o comportamento esperado de proporcionalidade quadratica, conforme previsto
pela teoria.

Por fim, os resultados experimentais ndo apenas validaram o modelo teérico da GSH, mas
também evidenciaram seu potencial para aplica¢des praticas, como em lasers inovadores, Optica

n&o linear e tecnologias baseadas em controle de frequéncias de luz.
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