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RESUMO

CHAVES, A.S.Novos resultados tedricos e experimentais para actéica Z-scan.2010.
113p. Dissertacdo (Mestrado) — Instituto de Fide&ao Carlos, Universidade de Séo Paulo,
Séo Carlos, 2010.

O indice de refracdo nado-linear € o parametro chave da nao-linearidade de teroailem

em materiais 6pticos. Um método simples, diretoeesivel para medicdo do indice de
refracdo ndo-lineamg) é a técnica Z-scan proposta Sheik-Batiaal *. Nesse trabalho, um
estudo sistematico quanto a esta técnica foi amdizUtilizando a integral de difracdo de
Fresnel-Kirchhoff, foi possivel analisar a técnimaestigando a influéncia do raio de abertura
da iris. Foram obtidas expressdes analiticas ssdjuando consideramos baixas néao-
linearidades induzidas por amostras finas. Essadtados mostraram que o valor de
obtido é aproximadamente 36% maior do guebtido por Sheik-Bahae para abertura linear
de S=0,5, por exemplo.

Extensdes da técnica foram feitas, onde simulagées testar a viabilidade de medidas Z-
scan no campo proximo e com dois feixes foram zadéis, de onde também foi possivel
encontrar resultados analiticos inéditos. Essadtae®s tedricos foram testados tanto para
feixe Gnico quanto duplo em alguns experimentasje®btido um bom acordo. Por fim, um
novo método para medicdo do indice de refracadinéar ndo-degenerado foi proposto, em
que é possivel obten, no comprimento de onda do feixe de prova, num raxeato com
dois feixes. Esse resultado é importante uma vez o muitos casos, ndo € possivel a
realizagdo de uma medida Z-scan convencional, desdfato da amostra ndo absorver o
comprimento de onda do feixe de prova. Um resultiia, para rubi en633nmfoi obtido

em bom acordo com resultados prévios da literaema,que foram utilizadas técnicas de
maior complexidade experimental.

Palavras-chave: Técnica Z-scan. Optica néo-lidedice de refracdo ndo-linear. Integral de

difracéo de Fresnel-Kirchhoff.






ABSTRACT

CHAVES, A.S.Novel theoretical and experimental results to Z-saa technique. 2010.
113p. Dissertacdo (Mestrado) — Instituto de Fide&ao Carlos, Universidade de S&o Paulo,
Séo Carlos, 2010.

The nonlinear refractive index is the key parameter of the third order nonlirtgaof
optical materials. A simple, direct and sensitiveasurement of nonlinear refractive index
is so-called Z-scan technique proposed by SheikaBahal *. In this work, a systematic
study on this techniqgue was performed. Based omsneteKirchhoff diffraction integral
formula, it was possible to analyze the techniquerder to investigate the influence of the
aperture’s radius. We obtained unpublished analygxpressions when we consider small
nonlinearities induced by thin samples. These tesllowed that the value of obtained is
about 36% larger than, obtained by Sheik-Bahae when the linear openin§0i&, for
example.

Extensions about the technique were made. Simuokteere performed in order to
test the feasibility of near-field Z-scan and twader Z-scan measurements. Again it was also
possible to find unpublished analytical resultsetheoretical results were tested in some
experiments and good agreement was found. Firallygw method for measuring the non-
degenerate refractive index was proposed. So, tisetke possibility to obtaim, at the
wavelength of the probe beam in a two-color Z-segreriment. This result is important since
in many cases is impossible to perform a conveatiarscan measurement, due to the fact
that the sample does not absorb the wavelengtheoptobe beam. A result of for ruby at
633nmwas obtained in good agreement with previous sgudi

Keywords: Z-scan technique. Nonlinear optics. Nozdir refractive index. Fresnel-Kirchhoff
difraction integral.
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1 INTRODUCAO

O indice de refracdo nao-lineayr € o parametro chave da néo-linearidade de terceira
ordem em materiais Opticos. Dentre as técnicaseses para determinacao e o método
Z-scan proposto por Sheik-Baheeal * em 1989 é bastante simples e sensivel, em que um
anico feixe laser incide no meio nao-linear. Estanica consiste em correlacionar as
distor¢cdes na frente de onda, provocadas pelo roei, a divergéncia do feixe no campo
distante. Em medidas de refracdo ndo-linear, uisddbertura) € colocada na frente de um
fotodetector, possibilitando a medicdo da interdgdguando a divergéncia do feixe é
alterada. Com isso, o comportamento da intensitfatesmitida pela abertura (relacionado

comn,) é de fundamental importancia em experimentosas:-sc

Desde a sua introducdo, a técnica Z-scan tem sitkngvamente estudada por
diferentes modelos teéricos’ em que diversos autores tém analisado o métoda par
descrever a transmitancia medida pelo detector mustaas finas® ou espess&$ assim
como para frac&$ ou forted°*°nao-linearidades. No entanto, a influéncia datateda iris,
até onde sabemos, foi muito pouco investigada.kSB&iae considerou a influéncia de
aberturas para medidas Z-scan, fazendo uma anaimsérica, assim como feito por Chapple
et al'

Diversas extensdes da técnica Z-scan foram prapostan de melhorar sua
sensibilidade ou aplicabilidade, como exemplo pamemitar a técnica Z-scan com duas
cores?’® na qual um feixe de prova ‘sente’ os efeitos poados por outro feixe (com
diferente comprimento de onda) que excita a amaoAtralisando a transmitancia do feixe de
prova € entao possivel determimando-degenerado, ou sejga,no comprimento de onda do
feixe de prova. No entanto, essa técnica € muitoc@pousada devido a dificuldades

experimentais, como alinhamento critico.

Neste trabalho, considerando um modelo em queeixe flaussiano incide em uma
amostra fina com pequena néo-linearidade, usandmmtegral de Fresnel-Kirchhoff,
investigamos a transmitancia em funcéo da abertumde foram obtidos alguns resultados

interessantes em desacordo com a literatura pa@ dimico no campo distante. Também,
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andlises quanto ao experimento para feixe Uniccangpo proximo foram feitas; assim como
analises quanto a transmitancia medida no experintem dois feixes em que foi possivel a
obtencdo de resultados analiticos. Para validasimslacdes, experimentos Z-scan foram
feitos, em que foram utilizados cristais dopados @ns onde, € proveniente de fenébmenos
populacionais. Por fim, propusemos um método pawigéo den, ndo-degenerado que fosse

viavel experimentalmente.
Esta dissertacdo esta dividida da seguinte forma:
. No Capitulo 1 (Introducéo) apresentamos uma viséal glo assunto

. No Capitulo 2 (No¢des de Optica ndo-linear) protws mostrar um embasamento
tedrico voltado a éptica ndo-linear, ressaltandsites de terceira ordem de onde
provém o indice de refracdo néo-linear. Também,dssmutidos alguns fenémenos
fisicos para o surgimento d®, onde enfatizamos os efeitos populacionais em

sélidos dopados com ions.

. No Capitulo 3 (Integral de Difracdo de Fresnel-Kiraff-IDFK) apresentamos a
integral de difracdo para analise no campo proxauono campo distante, assim
como introduzimos o chamado numero de Fresnel. €amlifalamos sobre feixe

gaussiano mostrando que sua propagac¢ao pode segooa usando a IDFK.

. No Capitulo 4 (Técnica Z-scanfalamos sobre os principios basicos de um
experimento Z-scan, mostrando como é possivel obtée uma medi¢do, sendo
apresentadas algumas considera¢des importantedéignalgumas extensdes da

técnica sdo apresentadas, como por exemplo, @aétrican com duas cores.

. No Capitulo 5 (Resultados teoricos e discussfes)apfiesentados os calculos,
resultados, simulagdes e discussfes quanto ao camamto da transmitancia nao-
linear medida em experimentos Z-scan para difesentedicdes experimentais.
Nesse Capitulo, sdo apresentados os resultados @ilaéncia da abertura da iris

sobre medidas de Z-scan.

. No Capitulo 6 (Material e métodos) falamos sobmmé&iodo Z-scan resolvido no
tempo para medidas de ndo-linearidades lentas dpientes de efeitos

populacionais). Também, mostramos o aparato expatahdeste método (utilizado
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nas medidas feitas nesse trabalho) falando, peahmgnte, sobre o sistema de
aquisicao dos dados.

No Capitulo 7 (Resultados experimentais e discs$s®do apresentados o0s
resultados experimentais para diferentes condi¢@ss. cada caso, comparagdes sao
feitas com os resultados tedricos conseguidos eacliteratura.

No Capitulo 8 (Conclusdes) fazemos as conclusdaee €5 resultados obtidos assim

como apresentamos novas propostas para pesquisasfu

Finalmente, temos as referéncias bibliograficameseguida os apéndices A (IDFK

em coordenadas cilindricas) e B (Fator de correz@&poral).
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2 Nocoes de optica nao-linear

Na otica linear é bem conhecido que as propriedatieas da matéria variam
com a frequéncia da luz, mas ndo com sua intersid@atie-se dizer que o objeto de estudo
da Gtica ndo-linear é a variacdo destas propriedeai® a intensidade da luz. Efeitos Opticos
nao-lineares ndo fazem parte de nossa vida digogs em baixas intensidades (que
normalmente ocorrem na natureza) as propriedadésa®pdos materiais, em qualquer

instante, sdo independentes da intensidade denfgéo.

As primeiras experiéncias que evidenciaram o griaaa optica ndo-linear foram
realizadas em 1875, quando o fisico escocés Johndkservou alteracdes do indice de
refracdo no dissulfureto de carbono ffzuando submeteu uma pequena amostra a um
campo elétrico intensd No entanto, durante muito tempo, os fenémendmtiea nao-linear
continuaram sem grandes avancos.

A partir do desenvolvimento do laser em 1960 poinia>, foi possivel observar
pela primeira vez que a presenca de altas intefessdde luz pode provocar mudangas nas
propriedades 6pticas do meio alterando, por exenopladice de refracdo ou o coeficiente de
absorcédo. Quando isso acontece a luz que provodanpas nas propriedades do material
também é afetada de uma maneira ndo-linear.

Com o aparecimento do laser, a consequente padadsl de se usarem feixes
monocromaticos e coerentes de elevada energianierge rapidamente o campo da nao-
linearidade 6ptica. Logo, em 1961, Franken e seoisboradore€ realizaram uma
experiéncia onde fizeram incidir um feixe de luzute laser de Rubi com um comprimento
de onda de ~ 694 nm, num cristal de quartzo Sitevidamente orientado em relacdo ao
feixe incidente. A radiacdo emergente foi analisadian espectrémetro, tendo-se observado
ser constituida por duas frequéncias, uma igual feide incidente e a outra com metade da
frequéncia do feixe gerado pelo laser de Rubi. E&t&o foi denominado por Geragao de
Segundo Harmobnico e é considerado por muitos conasamento da 6ptica ndo-linear.

Apés esta experiéncia muitos outros fendmenos dpticdo-lineares foram
observados. As propriedades de néo-linearidadeaopdim sido observadas numa grande

diversidade de materiais, incluindo cristais orgésj semi-organicos, inorganicos, polimeros,
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cristais liquidos, etc. O interesse crescente riggiede materiais deve-se fundamentalmente
ao forte potencial tecnoldgico que apresenfath

Na Optica nao-linear, a susceptibilidade elétricgque representa as propriedades

opticas do meio) depende do campo elétrico. Eml gedemos expandj (E(t)) numa série

de poténcias de(t) **%°

XE®)=xY + xPE@M) + yFE®R)? +... @)

Entdo a polarizagcdo do meio pode ser expressa por:
P(t) = o X(EM)E®) = £o[r® + xy PE®) + xOE®M? +..JEQ) (2)

sendogp a permissividade dielétriggo vacuo. Ondg{t) e P(t) foram tomados escalares por

guestéo de simplicidade.

Nesta situacag é a susceptibilidade linear e é muito maior quéeosos de mais
alta ordemy@ , x®, x@,... O simbolox™ representa as propriedades lineares, tais como o

indice de refracdo, absorcao, ganho e birrefringénc

Na interacdo da luz com a matéria considera-seogsistema atdomico € perturbado

pela interacdo com o campo eletromagnético dgpluzisso o parametro natural da expansao
é E/E, , ondeE, é o campo atdmico tipico da ordem rlﬁv/cm. Desta maneira podemos

estimar a ordem de grandeza dos fatores na Eqagadormalizando em relagéoxéi” ~1

temos:

Y?E ~ EED x® ~Ei ~ 33x10%cmV (3)

a a
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e analogamente pag& temos:

@~ 1110 en? e (4)

As quantidadex®e x® s&@o conhecidas como susceptibilidades pticasgienda e
terceira ordens, respectivament® representa as propriedades n&o-lineares queginaoni
de transi¢cdes do dipolo elétrico e devido as @#E de simetria, as susceptibilidades de
dipolo elétrico pares sdo nulag'®=0), em materiais com simetria de inversdo. Essas
propriedades causam efeitos como a geracdo dodednammaonico, a geracao de soma de
frequéncias, a geracdo de diferenca de frequéec@m®feito eletro-Optico linear ou Efeito
Pockels.

Efeitos ndo-lineares de terceira ordem podem sserehdos independentemente das
propriedades de simetria do meio. Estes efeitdsent a geracdo do terceiro harmdnico, a
mistura de frequéncias, o espalhamento Raman &N a auto-modulagédo de fase, a
modulacdo de fase cruzada e o efeito eletro-Oppimratico ou Efeito Kerr. Embora sejam
efeitos de mais alta orderg®® pode ser mais intenso qy& nos casos de interacdo quase
ressonantes e em cristais de simetria de inversao.

Processos nao-lineares de ordem mais alta do deeceira sdo menos eficientes,
excecdo feita aos casos em que uma ressonanciatddahné explorada, quando efeitos de

alta ordem podem tornar-se evidentes.

2.1 Propriedades nao-lineares de terceira ordem

Nesse trabalho, estamos interessados principalneemtprocessos de terceira ordem
relacionados a susceptibilidade nao-lind&r.Considerando o caso mais simples em que uma

onda monocromaética da fornt&t) = E, cost € pplicada no meio, usando a Equagéo (2), a

polarizacédo nao-linear de terceira ordem podexq@essa como
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1 3
PO(t) = xE)° = X ¥Eg cos@ut) + X YE; cosut) (5)

onde foi utilizado a relagéicos® (at) = 1/4cos@at) + 3 4cos(t) .

O primeiro termo na Equacéo (5) revela a geracaerdeiro harmonico, ou seja, uma
resposta do sistema na frequénia. Ja o segundo termo, ainda mantém a mesma freiglién
a incidente, consequentemente, isto leva ao aunamtsusceptibilidade de um pequeno

incrementoAy na frequéncia. dado por

2 NgEQC

Pve _ 3 €) 2
EgAY =——=— E(w)” =
Ay § E(w) 4)( | ( )|

| (6)

ondePy, é a polarizagéo nao-linear devido apenas as silsitidpties de ordens superiores a
@) _ nocfo 2, . . .. , - -~ 1
x", sendo qud —T|E(a))| é a intensidade incidentegé o indice de refracgéo linear.
Como n? =1+ y, entdo um aumento e leva a um pequeno incremento no indice

de refracddAn = (An/dx)Ax = Ax/2n. Assim:

©
An=3 X" =n, @)
4 2.2 2
Ng &oC

Entdo, a variagdo do indice de refragédo é depeadanntensidade

n=n,+n,l (8)
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n, € o chamado indice de refragéo néao-linear.

A expressao (8) para o indice de refragcdo é muigaes chamada de efeito Kerr
optico devido a analogia feita com o Efeito Kesteddptico, no qual o indice de refracdo do

material se altera em proporcéo ao quadrado do@aitfrico estatico aplicado.

Usando a Equacdo (7) e a estimativa feita na Equaddemos quen~ 10° cnf/w,

que é um valor tipico de;mo visivel para vidros 6ticos. No entanto, comﬁ :1+)((1),
entéox(l) varia proporcionalmente com,, assim a condigéq(l) ~1 ndo pode ser valida

sempre. Com isso, a ordem de magnitudendéem cmZ/W) é 107® a 10™*em vidros,

-10

101" a 10" em vidros dopados com terras raras ou semicondumid — a 10 8em

materiais organicos.

2.1.1 Auto-focalizacéo (self-focusing)

A principal e mais dramatica consequéncia da origerindice de refracdo nao-linear
é a chamada auto-focaliza4t (n, >0). Resulta claro a partir da Equagéo (8) que a
intensidade do laser produz uma alteracdo do irtkceefracdo total que varia seguindo o
perfil transversal do feixe, ou seja(r) 01 (r). Na grande maioria dos casos o feixe laser
pode ser aproximado por um perfil espacial de Bitlxdle gaussiano e o indice de refragéo é
maior no eixo do que nas bordas do feixe. Este ifafgica numa diferenca de caminho
optico que aumenta na regido central do feixetivelas bordas fazendo com que o meio se
comporte como uma lente convergente, focalizantixe (Figura 1(a)). Porém, para o caso
do efeito de auto-defocalizacam,(<0), devido a combinacdo de um valor negativo do
indice de refracdo ndo-linear e um feixe que pasgemsidade maior no seu centro, 0 meio se
comporta como uma lente divergente, pois o indieerefracdo é menor relativo as

extremidades (Figura 1(b)).
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—_—

1

(a) (b)
Figura 1- (a) llustracdo do efeito de auto-focalizacdo, ene qumeio ndo-linear ¢x0) de espessura L, se
comporta como uma lente convergente; (b) Efeit@ute-defocalizacdo em que o meig<@®) se
assemelha a uma lente divergente.

O fenbmeno de auto-focalizagdo é bem conhecidcedesgrimeiros experimentos de
optica nao-linear. Em materiais opticos que aptasemao-linearidades de terceira ordem
elevadas, podem induzir auto-focalizacdo ou autoedézacdo, o que pode tanto destruir o
material quanto interromper a propagacéo da lunbservacdo desse fendmeno foi vista
inicialmente apenas como um problema na transmisgideixes de alta poténcia em
materiais. Atualmente, estes fendmenos sdo estsdpda aplicacdes tecnoldgicas em

sistemas de comunicacéo, processamento de infoesmagthaveamento 6ptito

2.1.2 Auto-modulacao transversal de fase

Ao se propagar através de um meio nao-linear dessgm L, um feixe com perfil

transversal na intensidade induz uma variacao skefa(r,z)devido a variacao transversal

no indice de refracdAn r (z,A)variacdo de fase citada pode ser determinad&por
L
Aqo(r,z):ijr(r,z)dz ) (9
0

ondeAn(r,z) =n,I(r,2z).
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2.1.3 Origens do indice de refracdo nao-linear

O surgimento do indice de refragdo nédo-linear éddea uma série de fendmenos

fisicos diferentes. As contribuicdes mais impoeamiodem ser dadas gar
n, = n,(eletrdnicg + n,(nuclear + n, (eletrostrcgao + n, (térmicg

O termo eletronico € devido as deformacgfes dagadrioios elétrons e possui uma
resposta praticamente instantanea quando compaogolaiso de luz laser incidente, sendo da
ordem defs (comparado a frequéncia de transicfes Opticadétires ligados). Ja o termo
nuclear é caracterizado pelo tempo de respostademoda escala temporal de movimentos
nucleares, em torno depk Esta resposta pode ser considerada lenta endoetagesposta

eletronica.

O efeito de eletrostriccdo € dado pela variacdondiee de refracdo causado pela
tensao induzida pelo campo elétrico do laser, @ b&@ um deslocamento das moléculas para
as regides de maior intensidade do campo elétdasionando uma variacdo na densidade do
meio. E esperado que este processo responda ria ésc@mpav/v ou maior, ondav é o

raio do feixe laser incidente e v é a velocidadesdm no meio. Usandev=200um e

v =5x10° cny's, achamos quey/v = 40ns.

O efeito térmico produz uma mudanca de indicesttagdo devido a um aquecimento
no local em que a amostra absorve a luz, o tempesp®sta € mais longm§ e depende de

propriedades térmicas do material.

Em sdlidos dopados com ions terras raras e metaisadsicdo, a redistribuicdo da
populacdo entre os niveis de energia excitado @afuental tem um papel fundamental na
variacdo do indice de refracdo. Este processorektéionado ao coeficiente de absorcéo
linear. Neste trabalho, consideramos apengsoveniente desses efeitos populacionais. Uma

abordagem mais detalhada desse fendbmeno fisicée#ata seguir.
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2.1.4 Indice de refracdo ndo-linear devido a efeis populacionais

Estudos sobre o indice de refragdo n&o-linegy €m solidos dopados com ions terras

raras e metais de transicdo sdo muito importardesia as varias possiveis aplicacfes dos
efeitos ndo-lineares e suas implicagcdes no comperito do laser.

Em materiais dopados com ions terras raras e nuidai®nsicdo, a redistribuicdo da
populacdo entre os niveis de energia excitado @afuental tem um papel fundamental na
variacdo do indice de refrac@m.Neste caso, esta redistribuicAo muda a suscéqeitd

Optica total do sistema matriz + ioR, e, desta forma, seu indice de refracao.

Vamos considerar um diagrama de niveis geral dar&ig que pode ser usado para
um soélido dopado com € por exemplo. Supomos que o sistema é excitadartir plo
estado fundamental G para um nivel intermediario dual relaxa rapidamente (~ ns ) para
um estado metaestavel Ex (com tempo de wak ordem de milisegundos). No caso d&° Cr
temos a banddT, como nivel intermediario {j o nivel metaestavefE (EX) decai
diretamente para o fundamental (G). Na discussa@ sp segue, trataremos apenas as
populacdes dos estados excitado metaestayet Fundamental § considerando as outras
despreziveis. Neste caso, o laser de bombeio nd@emsressonancia com a transicao direta
entre o estado fundamental e o metaestavel, oursgaha efeitos ressonantes referentes ao
nivel laser superior. Sob o efeito do bombeio, payde da populagdo permanece no estado

fundamental enquanto outra parte vai para o nkataslo.

4Ty 2)7] 1

’E “d (3) Ex

ms

‘a (1)

G

Figura 2 - Diagrama para um sistema de trés nivassetas cheias indicam processos radiativos
enquanto a tracejada indica processo nao radiagwextremamente rapido.
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Podemos calcular as populacdgs &N, correspondentes aos niveis G e EX, através
das equacdes de taxa. Uma vez que o tempo dewidi@el intermediario;lé muito pequeno
(~ ns, logo muito menor que o tempo de vida de stade Ex) consideramos;N- O.
Desprezamos o decaimento direto do nivelara o nivel G, pois a taxa de transi¢do do nivel
l; para o nivel Ex é muito maior, assim aproximaremas um, a eficiéncia quantica de

bombeio do nivel Ex. Temos entdo as seguintes éqaalg taxa:

JN
Ny __0l N +h €0
ot h 9 1,
I Negy ol Ney
Tlex = TN, - 10b
ot ww 0 1, (10b)
No = Ng+ Nex (10c)

ondel é a intensidade de luz de frequénoiaxcitando transicado entre os niveis G,@la
Secédo de choque desta transicédg @tempo de vida espontaneo no estado metaestavel E
Se o sistema esta no estado fundamentél ®1@, ou sejaNg= Ng € Nix= 0, sendo a partir
deste instante excitado através de um laser eantiom intensidadég das equacdes (10)
obtemos para a populagéo do nivel excitado:

_ /1 Y
N, (t) = No{m}(l e ) (11)
— Z-0
com T_l+|/|5 (12)
e I :;—‘; (13)

Com isto, pode-se calcular a populacdo do niveitada a qualquer tempo e para

qualquer valor da intensidade incidente. Quanatnge | ¢, a populagdo do estado excitado

atinge a mesma populagéo do estado fundamdntala chamada intensidade de saturagéo.
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As primeiras observacfes de mudancas no indiceefiacéio de solidos dopados
devido a efeitos populacionais foram feitas pord@&in e Riedel em 1967"%> Mais tarde,
através de experimentos de mistura de Unfta observado que esta redistribuicdo de

populacao provocava uma mudanca na susceptibildiadecio da forma:

N
ex 14
N, Xex (14)

Ng
X=Xnt Xy +N—Xg +
0

Onde y,, é a susceptibilidade da matri;r,g( ..) € a susceptibilidade da amostra

guando todos os ions estdo no estado fundamentita@o). Entretanto, considerando as

equacodes (10), esta relacdo pode ser reescrita como

N
X=Xt Xg * ex—)(g,)Nex 115

0

O terceiro termo representa a contribuicdo de @gdol na susceptibilidade total do
sistema. Note que apesar de depender das sudsidgudies de primeira ordem do estado
excitado e do fundamental, este termo € proporcemaguadrado do campo elétrico da onda

incidente (devido ao fatoN,, ), de forma que ele pode ser considerado como umote

efetivo de susceptibilidade de terceira ord@m

Nex
X8 = ()& -y )—N 16}
0

Para materiais laser dopados com ions emissoresrainte bombeados este termo
pode produzir mudancas dependentes da intensidadbsorcédo e na disperséo do indice de
refracdo complexo.

A dependéncia do indice de refracdo com a intedsigieode ser obtida através da

Equacéo de Clausius —MossBtjno sistema CGS):
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3 n-1 N,
En2+1:)(m+)(g+ N (Xex_)(g) (17)
0

Onden € o indice de refragao do materigf, ()(ex) € a susceptibilidade do estado
fundamental (excitado) g,, € a susceptibilidade da matriz.

Supondo quen = n, + An com An << n, e substituindo a Equacéo (11) na (17), pode-
se desenvolver esta expresséo para escrever e ieliefragéo lineam,, e a variagéo do

indice de refracaain, como:

nZ -1= 4782 (x,, + x,) (18)

N
An = n2| S X (19)
NO

onde f, = (n§ + 2)/3 é o fator de Lorentz para correcdo do campo local. Quandol ¢ e
t - o entdddn=n,l, que é a expressdo usual para o caso de amostras excitadas em

intensidades bem abaixo da saturagdo. Na Equacaoy¥)p indice de refracdo ndo-linear

complexo dado por:

21T Xex =X
n, =" ff[—l gj (20)

Se y; for a susceptibilidade do nive| entdo a polarizabilidade deste estado € dada

por %%

a;, = Re{x;}/N, (21)

Ja a Sec¢édo de choque de absorcdo deste nivel & gadér da parte imaginaria gg

através de:
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5 =& Im{x}

. 22
N, (22)

o0 qual esta relacionado com o coeficiente de aheata intensidade da luz (lei de BeerFA
Noo,-(l*}. Convém observar que quando a radiacdo € ressomamt uma determinada
transicéo j— k (a partir do estado j), Im{}/N, € proporcional a for¢ca de osciladprou ao
elemento de matriz da transigéo. Entretanto, a ¢gué22) mostra que a Sec¢éo de chague
depende néo apenas genfias também da matriz hospedeira através. de

Usando as relagbes (21) e (22) podemos escreveartes real e imaginaria de,

como fungdo da diferenca de polarizabilidadey =a,, -a, e de Secdo de choque de

absor¢aoAo = o, — 0o, dos estados excitado e fundamental, respectivarffent

2
0, =271t N, B9 (23)
nO S
e
A Ao
n =2 N, 22 24
2 =N, (24)

Assim, a refracdo e a absorcdo nao-linear de utensistipico dopado com ions
emissores e bombeado oticamente dependem dos pacdmetroda e Ao , que estao
diretamente relacionados com as propriedades datieo. Nesta analise a contribuicdo da
matriz para o indice de refracdo ndo-linear foipdezada por ser algumas ordens de
magnitude menor que a do ion dopante. De modo qd@-dinearidade do ion é a dominante
no sistema.

O efeito de auto-focalizacdo gerado € conhecidoocbente de populacdo (LP). A

variacdo da fase induzida pelo efeito eletronidada por’ 2

1% neste texto vamos denotayddmo o coeficiente de absorgéo do estado j. AcAotasual na lei de Beer que
usaa como coeficiente de absorcdo ndo sera utilizamla,dqenominamos conwa polarizabilidade.
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2n '
AD =7Lefnzlo (25)

onde L, é a espessura efetiva da amostra dadd_gor 1- e'A"/A, aquiL é a espessura da

amostra éA € o coeficiente de absor¢cdo da amostra no comptinte onda de bombeio. A

consideragéo dé; é por causa da atenuacdo da intensidade devitbsaicéo linear, o

resultado é proveniente da integracao feita ariatEquacao (9).
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3 AIntegral de Difracédo de Fresnel-Kirchhoff

E bem conhecido que a integral de difragdo denEtdéirchhoff (IDFK) € muito
usada em otica linear, para o célculo de Figuradifdacdo e também em aplicacdes praticas
como o projeto de sistemas Oticos. Neste casoegraitde difracdo € usada para tratar os
efeitos da otica fisica que, por exemplo, delimi@amesolucdo de um microscopio. Uma vez
gue estamos interessados em apresentar de formgtapinza alguns dos fendmenos causados
pela propagacédo de um feixe luminoso ao atravassamaterial, e sua correspondente
modificacdo no perfil da intensidade no campo deenlacéo, este Capitulo tem por objetivo
apresentar a IDFK. Vamos mostrar que o calculo mgpggacdo de um feixe gaussiano
também pode ser feito usando a integral de difragdém disso, utilizaremos este
formalismo para o tratamento teorico da técniczah (Capitulo 3)

y s H‘ & Yz
X1
X X
d 2
1 P
X 2
z @ d F E:
A

Figura 3- Esquema representando a propagacao da luz ao passanm orificio emo chegando até o plano
do detector A

Consideremos inicialmente a difracdo de uma ondsogromatica que é difratada por
um orificio finito o num plano opaco infinit& que se propaga na direcdo normal ao plano.
Supondo que o orificio seja plano, sejamy as coordenadas no plano do orificioe

(X2,¥2) as coordenadas no plano de observdg&uma distancial do orificio. A amplitude
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do campce, num ponto Pdo plano de observacéao € dada pela soma do caswpmmdh todos
0s pontos Pdo plano do orificio. Essa é a idéia basica dacfpio de Huygens-Fresnel,
segundo o qual cada ponto da frente de onda étmadm uma perturbacédo que origina uma
onda esférica secundaria, e estas novas ondagasfarterferem para definir a frente de
onda num instante posterior. Matematicamente déia & expressa pela Integral de Difracéo
de Fresnel-Kirchhoff dada pot

omikdy, A
" cosfi [tlg;) e, (X, y1)dxdy, (26)
01

£a(X2,Y2) :)I|_”

ondeA é o comprimento de onda da lua ¢ o vetor normal a superficiee d,, é a distancia

entreP, e P,:

%

oy = [0+ (6, = + (v, - v, )?] * = d{l{xzc;xljz +(y2;ylﬂ

Utilizando a expans&o em série de Tay(br x)'2 =1+ x/2- x2/8 + ..

2 2
1| x, - - 1
dm:d{hiﬁ Zd&j +(yzdylj }:d{“ 2d2(X22+y22+X12+y12_2x2x1_2y2y1)}

(27)

Onde consideramos que a distarttia muito maior que a dimenséo linear da abertura

o, ou seja,d >>r,, onder’ =x’ +y>. Com isso, podemos fazer a aproximaggpld no
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denominador de (26). Entretanto, na exponencial @agsximacao ndo é valida, visto cjlﬁ)e
é muito grande, da ordem @@°cm™ para luz visivel.
Outra aproximacado para (26) esta relacionada acdfaigue a fonte de luz deve estar

localizada centralmente em relacéo a aberturapmieaf quecosf EﬁOl) [J1 (com precisao de

5% para angulos menores que £p°Dessa forma a IDFK pode ser escrita como:

£.(%,Y,) = ﬁ [[e™ e, (x,, y,)axdy, (28)

Se o estudo for realizado no campo préximo, teremndsamada Difracdo de Fresnel.

Nesse caso, ao se calcular a distartjg todas as distancias radiais, tanto do plano da

abertura como do plano de observacéo, devem ssideoadas:

Xy + XoX1 +
a2 y2) = [ Exr{ [ o W _ X% . ylyzﬂeam,yl)dxldyl (29)

onde & =kd 1+2 Y2 Y,
2d
Mas, no caso em que a difracdo é analisada no calispente temos a chamada

Difracdo de Fraunhofer. Assim, contb>>r, os termos quadraticos de (27), relacionados ao

plano de abertura, desaparecem e a IDFK para ass&alada por:

E(X2,Y2) = —e IEH EXF{ (%HS(& yp)dx dy; (30)
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Qualitativamente falando, a Difracdo de Fraunhoterre quando as ondas incidente
e difratada sédo planas. Este é o0 caso em queémdastl é tAo grande que a curvatura da
frente de onda pode ser desprezada. Na realidadas @lanas néo existem, pois carregam
energia infinita, mas a suposicao é valida na m@adie dos casos onde o diametro do feixe é

muito maior do que o comprimento de onda.

Em problemas com simetria radial é viavel a mudaeceoordenadas cartesianas para
cilindricas. Essa transformacéo esta feita no Ajgéndl. Nesse sistema de coordenadas, para

aproximagéao de Fresnel temos

2

. S _-kL
£,(rp) =%e"‘fje | ZdJo(kr%jg(r)rdr (31)
0

onde J, corresponde a fungédo de Bessel de ordem zero.dHsagédo de Fraunhofer, a

Equacéo (30) torna

Es(r2) =%e_i{of\]o(%j£(r yrdr (32)
0

onder? = x5 + y3 é a coordenada radial no plano de analise.
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3.1 Consideracédo de campo proximo e distante

Um parametro bastante utilizado para distinguireseamos trabalhando no campo
préximo ou distante € o chamado namero de FreSheEste parametro surge da analise da
difracdo de uma onda monocromatica com comprimeéatondaAd, por um orificio circular
de didmetro2a, observado a uma distanaado orificio. O numero de Fresnel é definido

como®

N, =" (33)

A Figura 4 mostra a evolugéo do padréo de difrag@ofuncdo da distancid A
condicdo para campo distante é caracterizada quapatece um minimo de intensidade em
um angulo de difracéo fixéy ~ 1,22A\/a (valido no caso de angulos de difracdo pequenos,
seja, a>3). Isto ocorre para d >> #a\ que é equivalente &l <<1. Ou seja, no casodN
>>]1 o0 padréo de intensidade transmitida tem aprad@mente o tamanho do orificio (tal
como a sombra da Otica geométrica) e pllia<<1l o tamanho do feixe é inversamente
proporcional ao tamanho do orificio. Esta relag@deve ao fato de que o campo transmitido

tende a transformada de Fourier do orificio someateondicdo de campo distante.

(b)

Figura 4 - Padrdo de difracdo de uma abertura de didmetro &Zs.curvas em (b) representam os padrdes de
difracdo obtidos nas posicées em que se encontssetas em (a) Figura retirada da referéncia 31.
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3.2 Feixes gaussianos

Em geral, na saida de lasers comerciais, o feixedené aproximadamente gaussiano
no modo TEN, (ordem zero), pois a distribuicdo radial de inig@de é gaussiana. Embora
nao demonstraremos aqui, a amplitude do campacelérmodulada por um polindbmio de
Hermite, sendo que existem feixes de ordens supsrioujas distribuicdes de intensidade na
direcéo radial ndo sao tdo simples. Com isso, $epa@issianos sdo 0s mais simples e muitas
vezes 0s mais desejados nas emissdes de fontesAlssien como veremos nessa Secao, eles
sdo bem caracterizados e sua evolucdo é suavineciate predita. A funcdo de amplitude de
um feixe gaussiano pode ser deduzida das condigesntorno da cavidade Optica onde a
radiacéo laser é produzidd sendo as caracteristicas geométricas da cavifladdetermina

o tipo de emisséao obtida.

Considerando um feixe gaussiano de ordem zeroopagando na direca(Fig.5), o

perfil radial do campo elétrico e da intensidadégo ser dados po:

2 o2

_ Wo T N _dkre 34
£(r,2) fo(Z)W(Z)exp[ W(2)2] exp[ 2R itan~(7z)] (34
1(r,2) =|e(r,2)” =1, exp2r2 /w(2)?) (35)

ondeR(z) é o raio de curvatura da frente de ondé) € o raio do feixe (medido do centro

r =0 ao ponto onde a intensidadd/@’ de seu valor maximo)y, é a cintura do feixe no

pontoz de maxima intensidade axial (onde o raio de cureat infinito) ez, = nonwg/A éa

chamada distancia confocal ou parametro Rayleigteide em que, € o indice de refracédo

do meio (o= 1, para o ar). O paramet®m representa a distancia que o feixe percorre aé qu

sua area transversal dobre a partir da posicamtaa (o).
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Frentes de onda P:jrametrco confocal (Zc)

2W,

By S
@ 7% i ¥ \ ,‘EWG Zb

Distancia focal Cintura do feixe

Figura 5- Propagacéo de um feixe Gaussiano

A cintura do feixe e o raio de curvatura varianmca coordenada z da seguinte

forma>:

2
W2(Z) :Wg 1+(Zij :W§[1+ 22] (36)

C

2
R(2) = z[1+ Z—CZJ = z(1+ _—12j 3
A Z

onde foi nomeado o termb= 7z, .

A primeira parte do lado direito da Equacéao (34 eslacionada com a amplitude do
campo. Quando a coordenada radial € modificada, entdo a amplitude decai
exponencialmente. Para 0, a amplitude depende de z, ou mais precisameseemao (36)
em (34) vemos que a amplitude decai com z. Quarggrande,R(z) —» z, ou seja, o feixe
se aproxima de uma onda esférica partindo da eirtw(z) € aproximadamente proporcional
a z. Por isso, podemos falar em um angulo de divergédo feixe no campo distante
6 =w(z)/z= A/ nw, (Figura 5).

E importante notar que o produto @e wy depende apenas do comprimento de onda.

No entanto, os feixes reais ndo sao perfeitameauiesianos e para quantificar esse desvio,
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foi proposto o fatorM? %, onde o produto dé@ e w, serd M21/m. Assim, um feixe

gaussiano tenM 2 =1; um feixe real possuM 2 >1. Um grande valor d&/ 2 significa que

o feixe diverge rapidamente (baixa colimac¢éo) ea&smificil focaliza-lo a um spot pequeno.

A segunda metade da Equacdo (34) esta ligada adéasmda. O termo dado por
tan_l(z/zc) € a chamada fase de Guoy, que é descrita maihagdaahente nas paginas 682-

685 da referéncia 29. Porém, o termo mais intenéssao que possi(z),que corresponde
ao raio de curvatura da frente de onda. Quandada se propaga, a curvatura do feixe vai

mudando conforme mostra as Figuras 5 e 6. Par@ o raio de curvatura € infinito, em que a

frente de onda é plana. O valor minimoRie)ocorre paraz =+z., ondeR,, = 2z,. Para

z>0 o raio de curvatura é positivo e se a luz camjpdra a direita temos a divergéncia do

feixe. Por outro lado pazx0, o raio de curvatura € negativo e o feixe estan&ergindo.

Raio de curvatura

200

150

100

50

Rimm)

&n
=

100

=150

-200

e

Figura 6 - Raio de curvatura de um feixe gaussiano que passtbOmm na regido da posicdo da cintura,
localizada em z=0. Figura adaptada da referéncia 32



43

3.2.1 Aplicacao da IDFK para feixes gaussianos

Considerando um meio linear, mostraremos que @raitele difracdo de Fresnel-
Kirchhoff pode ser usada para calcular a propagaghom feixe gaussiano. Inserindo o

campo elétrico incidente (tomaremos apenas a coadade para simplificacdo dos célculos,
mas emy as equagbes sdo similaresjx,) = Exp[— (xl/wl)zl na IDFK e utilizando a

aproximacao de Fresnel, temos:

. s _ 2
s(X):';N—Jj e X! Ex;{ 'kwl(gd X1) }olx1 (38)

onde X1=x,/w; sendow, a cintura do feixe no plano de entradd e distancia entre o

plano de incidéncia e o plano de observacéo.

A integral acima, calculada entre limites infinitpessui solu¢cado conhecida dada por

ax?

|W “ w2 _ 2 |W e_;
X Wy X2 L —ia( X-X;) dX "1 39
£(X) Ad _J;e € YoAd i+ia 59

Onde escrevemos = kvvf/Zd =z./d. O fator exponencial pode ser manipulado para

conseguirmos separar as partes real e imaginaria.

aXx?  a’?+ai_ x? [ik 1j2
- =- X = - +— X

a-—i 1+ a2 W_lz_ 2R 2
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onde foi feita a suposicdo de que no campo distarfi@xe deve continuar apresentando
forma gaussiana. De (39) Obtemos as rela¢cbes parduaa do feixew, assim como para o
raio de curvatur&®

Assim, generalizandd para qualquer z, &, para uma cintura qualquew,, obtemos as

relagcbes usuais (36) e (37).
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4 Técnica Z-scan

A técnica de varredura z ou mais comumente chanZadean, é extensamente
utilizada para medidas do indice de refracdo némtin,, relacionado com a susceptibilidade
ndo-linear de terceira ordemx®l e medidas da absorcdo n&o-linear, que pode estar
relacionado com absorgéo de dois fotons, por exerversos trabalhos ja foram realizados
para diferentes materiais como cristais dopados @mms® vidros, semicondutorés
materiais organic& Existem diversas técnicas usadas para tais medalemos citar:
mistura degenerada de quatro oRfasinterferometria n&o-line¥t experimentos
fotoacUstico¥, geracéo de terceiro harmoriite medidas de distorcdo de fétkeMas a
técnica de Z-scan fornece uma deteccdo sensivedta,ditilizando um aparato experimental
mais simples. A idéia bésica consiste em corretaci@ variacdo de intensidade em uma

abertura no plano de observacdo com a variacaasddriduzida pela incidéncia do laser.

detector

amostra detector
A —— —

i—
laser lente z abertura

Figura 7 - Aparato basico para medidas z-scan

A Figura 7 mostra um esquema experimental basica paedidas z-scan. Luz
proveniente de um laser passa por um divisor deegesendo medida por um primeiro
detector de referéncia de modo que podemos detariaifitacdo de poténcia transmitida pelo
diafragma (Esse procedimento também ¢é utilizada per controle quanto as flutuacbes da
poténcia do laser, porém isto € inviavel, pois reaomparte dos casos é impossivel saber a
relacdo entre a luz incidente e a transmitida, mese como resolver esse problema para

medidas dey, provenientes de fendmenos lentos).

A luz é entdo focalizada por uma lente que pragimzfoco na regido em que se

encontra a amostra. A amostra entdo realiza umadwaa (scan) nessa regido. A luz que
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passa pela amostra adquire uma fase adicionaliméa-lque muda o raio de curvatura do
feixe fazendo com que a divergéncia do feixe muaecada posicdo da amostra. Essas
mudancas serdo ‘sentidas’ se colocarmos uma adberduirente do dltimo detector. Esse caso
€ chamado de ‘Z-scan com fenda fechada’. Podens@,alazer medidas sem a abertura (ou
iris). Nesse caso, as medidas Z-scan podem seidemaas como um aprimoramento de
medidas de transmitancia, para determinacdo dacatoseaturavel. Neste trabalho, estamos
mais interessados em analisar mudancas de indicefrdgdo, portanto tratamos apenas o

primeiro caso.

4.1 Fundamentos da técnica

Nesta Secdo descreveremos o principio basico doofiemento da técnica Z-scan
para “fenda fechada”. Um feixe laser com perfil ideensidade gaussiano incide numa
amostra nado-linear tipo Kerr (que possui indicerefeacdo dependente da intensidade). A
amostra varre o eixm percorrendo a regido focal do feixe sendo detectsn cada ponto a
poténcia transmitid®(z) por uma abertura finita colocada a uma certamtisadem relacéo a

amostra.

O resultado de uma medida Z-scan se expressa mnosteda Transmitancia
normalizadaTl (z) definida como a razdo entR{z) e a poténcia transmitida com a amostra
longe do foco, onde a intensidade € suficientempatpiena podendo desprezar qualquer

efeito ndo-linearT(z) = P(z)/P(z >>2).

A Figura 8 mostra um sinal tipico de z-scan parasira corm, negativo ou positivo.
Quando a amostra esta longe do foco, podemos evasiguer (z) = 1,onde a refracdo nédo-
linear é desprezivel. Assim como parerz. a transmitancia normalizada tende novamente ao

valor 1.
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Figura 8- Traco caracteristico da técnica Z-scan cogrpr0 linha preta, e p< 0 linha vermelha

Quando o feixe gaussiano passa pela amostra glereadima fase adicional néo-
linear dada por

Ap(p,Z) = D@ (Z) exp(— 2,02) (40a)
A
A = 40b
*(2) 1+ 22) (40b)
e
AD = kLen, 2P/ ) (40c)

pois em (40b)A¢g,(Z) = kLgin, (ZP/mv2 (2)), 0 termo em paréntesis representa a intensidade

axial a qual depende de uma vez quev depende d& de acordo com a Equacéo (36).Onde
escrevemos o parametro adimensiopat r/w. Para tratar o que ocorre quando a amostra se

aproxima da regido focal, é Gtil recorrer a ex@espara 0 campo elétrico de um feixe
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gaussiano dado pela Equacéo (34), onde podemaseaeeda inserindo a fase adicional ndo-

linear

)
£(r,z) = 50(2)?e P (z) ]xexp[—%(z)—itan‘l(z/zc)—iqu(r,z)] )

amplitude fase

Deve-se perceber que a fase esta relacionada caim de curvatura, sendo que antes

do foco, R(z) <0, depois do focdr(z) > (G exatamente no focB(z) — «. Considerando

0 caso em que; > 0, onde a lente induzida € convergente, a medidana amostra se

aproxima do plano focal do feixe incidente, o ef@#o-linear torna mais forte, ou seja, a fase
nao-linear adicional tende a aumentar a curvatarfrethte de onda do feixe gaussiano como
mostrado na Figura 9 e consequientemente, o efeitende induzida na amostra. Com isso,
em z < 0 o feixe focaliza antes do plazo= 0O, tornando-se mais expandido na posi¢cédo do

diafragmaPortanto, a transmitancia medida tende a diminuir.

novo foco

e

curvatura
na posicdo da
amostra I

Transmitincia normalizada
\:_*E

-

Figura 9- Experimento Z-scan com k 0 quando a amostra se situa antes do foco.
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Por outro lado, ap6s o foca & 0) a fase adicional ndo-linear tende a “achatar” a
frente de ondaRk(z),onde o feixe que sai da amostra parece um feigepgppagou de uma
cintura mais larga do que a cintura dada pela g linear; esse feixe consequentemente

diverge menos{ = A/, ) assim mais energia passa pela abertura no caistpote.

Ll
=0 curvatura "= pETIo I detector
na posicio da
amostra

T
AL

Transmitincia normalizada

L

Figura 10- Experimento Z-scan com B 0 quando a amostra se situa depois do foco.

Esta analise qualitativa permite inferir que agraitancia como fungdo de z apresente
um minimo enkz < 0e um maximo ema > 0.1sso ndo é novidade quando se considera apenas

o feixe gaussiano, um minimo para R(z) ocorreemz., onde R, = 2z.; cCOmo estamos

considerando alteracbes em R(z), o pico e o vate esperados, porém, uma andlise
quantitativa deve ser feita a fim de saber em gpaisicbes em z estdo localizados.

Exatamente no foco temos q&¢z) —» «, entdo ndo havera alteracées quanto a curvatura da

frente de onda e o sinal da transmitancia nornmaddiz4..

Repetindo o argumento anterior para o caso de uim ocoen n, negativo, podemos
verificar gue o comportamento sera exatamente omEjuele do casw2 > G, ou seja, para
n2 < 0, 0 meio se comporta como uma lente divergentepesisdes do maximo e do minimo
da transmitancia estdo invertidas em relacdo awm aaterior. Esta, portanto demonstrado que
a técnica de varredura-z € sensivel a variacandieei de refracdo do meio e, ainda mais, ao

sinal do coeficiente,.
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Embora a técnica Z-scan permita determinar com Igiidi@de e relativa precisdo o
valor e o sinal de,, ndo € possivel determinar a origem fisica queodigem a ele. Como foi
analisado na Secéo (2.1.3), existem muitos prosefisicos que levam ao surgimento do
indice de refracdo ndo-linear, porém, cada qualintempo de resposta caracteristico. Com
isso, se o0 experimento for resolvido temporalmeétpossivel distinguir dentre os varios

fendbmenos qual € o causador da distor¢do de fassegesta medindo.

Para o caso de absorvedores saturaveis lentosltasmao-linearidades como alguns
cristais dopados (rubi, por exemplo) pode-se detemmo tempo de resposta de pelo
acompanhamento da evolucdo da auto-modulacdo devidieitos populacionais (Sec¢éo
2.1.4). O mesmo ocorre panacausado por efeito térmico, onde néo € necessanseguir
uma alta taxa de modulacéao da luz, podendo seradalpor choppers, por exemplo. Assim
como os detectores ndo precisam ser tao rapidaddps). Esses experimentos foram feitos

nesse trabalho e serdo mostrados posteriormente.

Em casos de nao-linearidade proveniente de praceds@-rapidos (distorcdo da
nuvem eletrénica, por exemplo), devem-se utilizaets com pulsos ultracurtos com altas
intensidade$™*2

4.2 Diversas consideractes

Para realizacdo correta do experimento z-scan,ig@esl experimentais devem ser
cuidadosamente controladas. A seguir, discutirermosmpacto de alguns parametros
experimentais. Porém, parametros como fator deuabeno plano do detector ou a questéo

do campo distante seréo discutidos no Capitulo 5.
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4.2.1 Amostras finas

Em geral, estudos Z-scan sé&o realizados com “aasofitras”. A validade das andlises
de amostras finas requer que o comprimento da embsseja muito menor do que o0
parametro Rayleiglz,, o qual da uma medida da escala de distancia sotpsal o perfil do
feixe muda. E preciso lembrar que & medida quéxe fgaussiano se propaga sua cintume
o raio de curvatur® variam ao longo da amostra de acordo com as eesi486) e (37). Por

iIsso a condigad. << z, deve ser satisfeita para que tais variagoes possadesprezadas.

Na presenca de refragdo nao-linear, o perfil deefpode mudar em uma escala de

distancia mais curta, onde o requerimehte< zC/|A<DO| se torna necessario quand®, é

maior do que 1.

4.2.2 Efeitos de saturacao

O modelo tedrico desenvolvido para z-scan apredenss € valido para perfil de fase
gaussiano. No caso de um meio que apresente rg@oitiade saturavel (Secéo (2.1.4)), o
perfil de indice de refracdo induzido deixa de gaussiano e passa a apresentar um
achatamento no centro, (Figura 11), fazendo comadeate induzida focaliza numa posigéo
diferente daquela relativa a lente ndo saturastantbo a erros nas medidas. Para meios desse
tipo, a variacdo de indice de refracdo em funcami@msidade incidente € dada a partir da

Equacéo (19) como:
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_ Nyl(r)
An(r) = TH ()1 (42)

No caso em que a intensidade incidente € muito mdaoque a intensidade de

saturagao, ou sejd, <<, a variacdo de indice de refracdo induzida é gmes® tende a
mesma forma do perfil de intensidade do laser.

nir)

T |

300 2.00 1L.00 Q.00 .00

(rfw)

200 3.00

Figura 11 — Perfil do indice de refragé@o n(r). Aquinsiderou-se o parametro de saturagdo s=I/Isdseque
para s=0 possui perfil gaussiano. Figura retirada referéncia 38.

A partir de simulagdes numéricas, Olivea al ** conseguiram obter expressées

aproximadas que corrigem a transmitancia devidat@ra;do. O resultado encontrado para
“fenda fechada” com um feixe no campo distanted®geor

04061~ 8)02H/1) Ay
) (1+1/1g) %8 @)

ATy

onde Ad®, = (277/4)Lgn,1, é dado como no caso ndo saturado e S é a transiaiti@ear na
iris.
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4.2.3 Perfil espacial do feixe laser

O conhecimento do perfil do feixe laégparticularmente importante. Especialmente
para medidas de indice de refracdo ndo-linear nsartdcnica Z-scan, a qual se baseia em
medir e analisar distor¢Oes induzidas no perfilaesp do feixe. Efeitos com feixes néo-
gaussianos tém sido analisados por Herfffaenquanto Miaft e Wicksted™® tém medido a

nao-linearidade de vidros silicatos usando um fap@ximadamente gaussiano eliptico.

Como discutido na Secédo (3.2), o perfil espacial fdixe laser que nao é
necessariamente gaussiano pode ser caracterizatwreos do valor d&1%. O valor deM? é
efetivamente a raz&o da divergéncia do feixe pelargéncia de um feixe gaussiano que
possui 0 mesmo raio de cintura. Para um feixe ig@usM? = 1 e para todos outros perfig
> 1 em um meio linear. Uma proposta para medicadM@asando a prépria técnica Z-scan
foi feita por Agnest”.

4.2.4 Efeitos de Etalon

Em amostras que nao possuem peliculas anti-refletqggodem surgir problemas
relacionados com a formacéo de etalons Fabry-Berbaixa finess&. A transmissdo de um

etalon é descrita pela famosa funcdo de Alip =]/1+ Fser?(go/Z),onde ¢ € um

deslocamento de fas@ € 45myL/A ), eF é o chamado coeficiente de finesse, que rela@ona

refletancia da superficiE = 4R/(1- R)?

Para luz se movendo de um indice de refragdoaran,, a refletdncia, quando a

incidéncia é normal & superficie, é dada Ba¥ (ng —n; /ny + N, )2
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Quando parametros tais como comprimento da amostra indice de refragdo do
meio variam, entdo existe uma mudancga na transmigsa Por exemplo, em amostras
liquidas, devido ao aquecimento causado pela incidé&o laser, o caminho opticogll) €
alterado ocasionando uma variacéo indesejavelanartrissao. Efeitos de reflexdo em meios
auto-focalizadores tém sido examinados por Sutmeffa Assim, para medidas confiaveis de
Z-scan, é recomendado que as superficies da ansegraoberta com uma pelicula de anti-
reflexo (para amostra com indice de refracdo reaknalto) . Mas em muitos casos, uma
simples inclinagcdo da amostra em relacdo ao fawalente é suficiente para evitar a

realimentacao do feixe.

4.3 ExtensoOes da técnica z-scan

Diversas extensfes da técnica Z-scan tem sido gtap@ fim de aumentar suas
aplicabilidades. Podemos citar Z-scan eclipsanes@nj’ em que o centro do feixe é
bloqueado no campo distante por um disco circalzerido com que aumente a sensibilidade
do experimento convencional por um largo fatombém podemos citar técnicas Z-scan por
reflexdd* em que o feixe refletido por uma amostra é prdjeem uma abertura na frente do
detector.

Essas técnicas estdo fora do escopo deste texténpdrataremos a seguir uma
extensdo mais detalhadamente, a chamada técnicanZde duas cores ou Z-scan com dois

feixes.

4.3.1 Z-scan com duas cores

A utilizacdo de um feixe de prova para experimeotaefeitos ndo-lineares causados
pela incidéncia de outro feixe (0 chamado feixeexigitacdo) é empregada para deducédo de
informacdes que ndo sdo acessiveis quando sewitipometria de um Unico feixe. Existem
muitos trabalhos em que foi utilizado o esquemdalabeio e prova. A mais significante

aplicacao disso esta relacionada com a dinamica-mdpida de fendbmenos Opticos néo-
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lineares. Outra significante aplicacdo esté reteda com a técnica CPO (do ingl&sherent
Population Oscilationspara o estudo da propagacao de luz lenta eralida em cristars .

A geometria basica utilizada é mostrada na Figlraothde os feixes de excitacdo e prova se
propagam colinearmente. Depois de passarem pelsti@no feixe de prova € entdo separado
e analisado. Devido ao fato dos feixes se propagactinearmente, somente estaremos aptos
a separé-los se o comprimento de onda ou a patadzieles for diferente.

3
(1)| Excitagao A }
(2)|  Prova H{ﬂ.}

<> (5)
7 (6
+zZ -Z

OIS N

Figura 12 — Aparato experimental utilizado nas ndedide Z-scan com dois feixes. (1) laser de eémté2)
laser de prova, (3) espelhos,(4) divisor de feiggkslentes (6) amostra, (7) filtro para o feixe de
excitacdo,(8) fotodiodo.

Esse esquema é conhecido como Z-scan de duas?ddrée pode ser usado para
medir n, induzido em comprimentos de onda que ndo bombefcrentemente o nivel
excitado de um material (feixe de prova), utilizanghra isso um laser de excitagcdo em
comprimento de onda diferente, como foi feito ndesiealho para um cristal de rubi. Nesse
caso o indice de refracdo nado-linear € chamadwéo-degenerado, devido ao fato de se
utilizar comprimentos de onda diferentes para ex@tprovar o efeito. A analise, no entanto,
naturalmente se torna um pouco mais complicadauéoogZ-scan convencional, visto que,
além da dependéncia dos parametros ja discutidas gemetria de feixe Unico, também
depende de parametros novos como a geometria desaosbfeixes (como a razdo das
cinturas dos feixes de prova e excitacao, por el@nepuma possivel separacéo focal devido

a aberracdo cromética das lefftés
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5 Resultados teoéricos e discussoes

5.1 IDFK em Z-scan

Sheik-Bahak utilizou 0 método de decomposicéo gaussiana (DGdduzido por
Weaireet al® para quantificar a transmitancia normalizada mopzadistante em funcéo da
distancia percorrida pela amostra. O método DGistenem decompor o campo elétrico no

plano de saida da amostra em uma somatoria des fgaessianos utilizando uma expansao

em série de Taylor do termo de fase n&do-line4f"?

Nesse trabalho, aplicamos a integral de difragéBrdsnel-Kirchhoff para descrever
quantitativamente o experimento de Z-scan, ondésanzos ndo somente o caso da técnica
convencional que é feita no campo distante coredier apenas o centro do feixe, mas
também fizemos consideracbes pouco mais abrangeBiemilacdes utilizando a IDFK
através do programa Wolfram Mathematica 7 foraradepara analisar os experimentos de
varreduraz no campo proximo e no campo distante para feixeoua duplo. Para isso,
consideramos um feixe gaussiano com campo elétfict) (Equacéo 34) incidindo em uma

amostra fina tipo Kerr, como mostrado na FiguraNls88saida da amostra o campo é dado por
£'(r,2) = &(r, €242, onde desprezamos a absorcao linear. Nesse cesentps resolver
0 seguinte problema: dada a amplitude do cagpgQz), no plano na saida da amostr@amo

calcular a amplitude do campo no plano de obseovagf,,z)? Isto pode ser feito
simplesmente inserindg’'(r, z) dentro do integrando das equacgdes (31) e (32)defiieem a

medida no campo proximo ou no campo distante.
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Figura 13 — Feixe gaussiano incidindo na amosttaaia a uma distancia z da cintura do feixe e gldoo da
abertura (detector).

Supomos que este feixe gaussiano incide na aneosirea distancia da origem (que
definimos sendo o ponto z = 0 onde se situa aramta feixe gaussiano), com uma cintwra

tal como mostra a Figura 13.

Utilizando a aproximacédo de Fresnel, temos que plile complexa do campo
elétrico no plano do detector, ou s&dr»,z), pode ser obtida em funcdo do campo elétrico na
saida da amostra, ou seja, em funcag @ez) = £(r, 2e*#"? . Escrevendo em coordenadas
cilindricas (Apéndice C) a fim de aproveitar a dimaedo problema e usandp:r/w

temos:

iK _izF ik krr i
£4(ry) :%e_"rje_'kr f2d g1 (1,234 ( - 2)r dr = KEo%

0]

(o]

(44)

ondek = 2771 € o modulo do vetor de onda, a coordenada da abertura no plano do

detector,& = kd(1+ r22/2d2) . O parametrg, depende de z e é dado por:



59

kw2 ?(1 1
¥(2) = > [E+R(z)] (45)

Esse termo geralmente € aproximado no caso de cdistpote desprezando o fator

1/d. Assim foi feito por Sheik-Bahaet al ! no artigo introdutério sobre Z-scan. Em (45),
R(z) é o raio de curvatura do feixe enConsiderando as equacdes para a cintura do feixe

w(z) (Equacéao (34)) e para o raio de curvat(@) (Equacao (35)), podemos escrever:
2 = (1+ 22)/E+2 46)

Em quez= 7Z/z,. Outro parametro importante na Equacéo (4¢j,éque também
depende de z e € dado por:

52 =122 = p=20,0+ 271+ 3% fa @)

onded =d/z. e p, =r,/W, em quew, € o raio do feixe no plano do detector (iris).

A integral de (44) tem solucdo analitica mais $&®mpapenas no caso particular
A¢(p) =0. No entanto, se supormos qd(p) € pequeno, pode-se fazer a aproximagao

e’ =1-iAg, simplificando significativamente os calculossiks, podemos reescrever (44)
como

ikwow(Zz) .

£a(p2) = o8 [ (-in@( D€ ), (fio Jodp
0

(48)
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Desta maneira, através de (48) podemos obter adsglt analiticos para a
transmitédncia em funcdo da distancia percorridaa mehostra. A aproximacdo é feita

consideranddAg(p)| < 77 *. Resultados numéricos paag(p)| > 77, utilizando a teoria de

difracdo, foram obtidos por Yael al ° e analiticamente por Samael al %, Kwak ° e

Hermanf, analisando a assimetria das curvas de Z-scan.

5.1.1 Feixe Unico no campo distante

A consideracdo de campo distante esta relacionaglaocnimero de Fresnel, onde

Ng <<1 (Secao (3.1)). Quando consideramos feixe gaussiaridindo na amostra, a

abertura @ da Equacéo (31) é dada agora pelo diametro dar&idb feixe2w,, com isso, 0
nimero de Fresnel pode ser escrito coNo=4w’/Ad =4z_ /7, assim, a condicdo para

campo distante se da quando>> z. . Fazendo essa aproximagado nas equagodes (46),e (47)

temos qug =z e B=2p,(1+ 22). Com esse resultado, a Equacao (48) pode seritaesc

Ccomo:
ikw S D) m
£a(02) == 7608 [ 110 (1-i0g) 3o (Bo)pdp (49)
0

Essa integral pode ser decomposta em dois termos:

ikw, i
£a(p2) == P Eee™ (H+ M) (50a)

com
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BZ
© 41+12)
H = [e”®D 3 (5o)odp =ﬁ (50b)
M =i[e 7 T Dg0) 1, (Ap)pdp (50¢)

Considerando o caso gerdiyp) # 0, queremos calcular a forma do perfil de

intensidade no campo distantéll| e4(p,)| > dada por:

lea(p2)l 2. OIH +8H[? ~[H[?+H&H + H .3H (51)

onde a aproximacao acima é feita considerando-sdgéa pequenodpH << H logo, podemos
desprezar o termp3H| 2. Além disso, experimentalmente é conveniente thabse com a
transmitancia normalizada ao ca%@ =0, que é dada poF =| H + 8H| %I HI 2, a qual pode ser

expressa como

T =1+ 2.RePH/H} (52)

onde Ref{} significa a parte real do argumento. Ai&gfo (52) € uma expressao que pode ser
usada para considerar a analise estritamente efmiom ponto, em geral € mais conveniente

analisar o que ocorre no eixo, ou sejaremO.

A resolucao da integral em (50c) € dada por:

_F
4(3+i2)

H =ing(2) [ 23, (Bo)pdp = iA%(Z)W (53)
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O termo dH representa um feixe gaussiano assim como o tédmporém sua
amplitude é proporcional BAg, (logo esta defasado d#@2 do campo H) tendo raio de
curvatura e cintura diferentes das do campo H. Emeido-se a parte real da razéo edtire
H, conseguimos a transmitancia T (Equacéo (52)& fmuma da curva Z-scan no campo axial
(r,=0); assim como foi feito por Sheik-BaHaeéNote que neste caso temBe= 0 nas

equacodes (50b) e (53), resultando:

4ZAD, (54)
(22 +9)(z* +1)

Tz AP,) =1+

A expresséao (54) tem a forma caracteristica naestna Figura 8om dois extremos,
um maximo (posicao de pico) e um minimo (posicagale) dados na posicao z9.859z,

de tal forma que se substituirmos isso em (54parsagao entre o pico e o vale fica:

Azy, ~1.7182 (55)

O parametroAT,, € definido como a diferenca entre a transmitanoianalizada do
pico e do valeT, —T,. Para uma dada ordem de nao-linearidade, a retigsia quantidade

com |ACDO| pode ser considerada universal, pois € indepeaadkEntomprimento de onda do

laser incidente, da geometria (caso campo distanth) sinal da ndo-linearidade. Portanto,

para o caso em que a analise é feita no campodisgtano eixorg = 0), temos:

AT, = 0406A®| (56)

E preciso observar que experimentalmente ndo medapenas o ponte £ 0, mas
usamos um orificio circular de raig (Figura 13) logo a poténcia medida no detector é a

integral do perfil de intensidade em toda a areardiio:
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2
ra
Pred = [|6(t2.00(p,2))| 27m,dr, (57)
0

onde|&(r,, Ag(p, 2))| € dado pela Equagéo (51).

Sendow, o valor da cintura do feixe no regime linear nanpl da abertura na posicao

z=L, (Figura 13) a transmissdo linear da abertura & gadS = 1—exp(— 2raz/w§). Nesse

trabalho, porém, queremos determinar uma exprepsadndique a transmissdo nao-linear
em funcdo da abertura no plano do detector. Paxrmbs a transmitancia normalizada,

precisamos dividir a Equacao (57) pela transmieéar, ou seja, quandag¢(p,z) =0:

ra 2
j|£(r2,A¢(p, 2))| 2m,dr,
T(p.9)=— 5 (58)

j le(ry, A0, 2) = 0)| 27m,dr,
0

Resolvendo a expressdao (58), conseguimos obter esultado analitico para
transmitancia normalizada em fungdo da distancradeapela amostra normalizada pelo
parametro confocalZ) e do raio de abertura no plano do detector nazadd pela cintura do

feixe nessa posicaqp =r, /W, ):

—2p05 (-3-272+2%)

8037 (1+2%)
) EXF{(QJrZZ):IACDO (—1+ CotH o, 1+ 2 )])se{(ngzz)}
T(z,p,) =1+

201+ 7%)

(59)
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Se fizermos a aproximagdo pagra muito pequeno, considerands *: =1—,022,

Cotr[,ozz] = ]/p22 e serﬁpzz] = ,022 teremos:

4Z(9+7Z° — 402 (3+4Z° + 7)) AD,
(L+2Z%)(9+2%)?

T(z,p,) =1+

Comop, é pequeno, recuperamos a Equacao (54).

Usando (59) para a transmitancia normalizada, fizegraficos em funcdo ge e
consequentemente em funcdo da transmisséo IiSeal—exd— 2,022). Os graficos sao

mostrados na Figura 14.

1,02

1,01 |

1,00 |

0,99

Transmiténcia normalizada T(z)

0,98 -

Figura 14 — Curvas da transmitancia normalizada) Em funcdo do raio de abertura no plano do detes)
para campo distante usangda , = 01.Simulagdes feita através da Equacao (59).

A partir desses graficos, medimos os valoresAdg, para diferentes aberturas.

Determinandd\Tp, para essas curvas relacionamos com o parai@éfigura 16) e a melhor

curva para ajuste dos dados € dada por
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AT, ~ 0.406 (1-S)*"°Ad, (60)

Para aberturas maiores do que zero, verificou-eeoquoeficiente linead,406de (56)
decresce. Sheik-Bahae al * observaram que paré& = 05 ele torna= 034 e em S= 07
reduz para= 029. Baseado em um ajuste numérico, eles obtiveragiagdo a seguir usada
para incluir tais variacoes:

ATy ~ 0.406 (1-S)*°Ad, (61)

Chappleet al** afirmam que a relacéio (61) pode ser valida apeaasS<0.2 sendo
gue para valores acima desse ndo funciona muito Adfigura 14 (retirada de referéncia 11)

mostra a relagcao ent&T,, normalizado pelo valor em S=0, em funcao de S gideaentes

aproximacgoes (inclusive (61)), sendo que a linteacborresponde a calculos numeéricos.

1.5 T T T
=) J
.[!.u';. 1 Refracao ndo-linear
2
|_
< _ -
@ 0.5 AT (S} AT (0) -
s v oy "
= === {1-5%
< I (1-5)
______ “_SI'DM
0 1 ]_ |
o 0.5 1
s

Figura 15 —-AT,, em funcéo de S para varias aproximacoes. Figutisaga da referéncia 11.

As expressdes (60) e (61) apresentam uma difergogento ao expoente. A
comparacao pode ser mais bem visualizada atravésgdea 16, onde vemos similaridade
com os resultados numéricos obtidos por Chagipdé
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Figura 16 —A4T,, em fungédo de S normalizado para o caso S=0. Arkitazr uma comparagéo entre este
trabalho e da referéncia 1.

Também, quando a abertura é variada, pode senabiseque a distancia entre o pico
e vale das curvas de Z-sc&Z,, € diminuido na medida em que o raio da iris aumé&ssa
observacédo néo foi levada em conta por Sheik-Barabpra esta variacédo altere bastante o

valor do z.obtido de experimentos Z-scan. Por sua vez, um reraeterminacdo desse

parametro ocasiona erros na determinacan,d® grafico mostrado na Figura 17 relaciona
AZ,,com a transmisséo linear S. O melhor ajuste dossdpode ser realizado pela Equagéo a

sequir

Az, = 17181~ S)2¢ Y 7, (62)

ondeal 058+ 005 eb [ 056+ 005

Tanto a ultima Equacdo quanto as equactes (6Q))g@@em retornar aos casos das
equacodes (55) e (56) quanB8a0, ou seja, considerando a analise apenas axiambdia,

guandoS=1o sinal é nulo.
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Figura 17 -AZ,, em fungéo da abertura da iris no campo distantenasizado para o caso S=0.

Ajustando a curva experimental @i&z) através da Equacéo (54) obtémsse, e z,
em S=0. Em geral, se corrige o valor dgb, para a abertura utilizada usando a Equagéo
(61), deduzida por Sheik-Bahaeal* enquanto a correcéo pargé desprezada. Entdo se usa

a Equagéo (40c) para calculgronde o valor den; pode ser obtido a partir do préprig

medido. Usando as equacdes (55) , (61) e (40c)Jar@,5podemos escrever:

- 0135742 | Azp, X AT,
2 Lo P 163

ondeP € a poténcia do feixe le;; € 0 comprimento efetivo da amostra.

Nesse trabalho, no entanto, como ja apresentademob as expressdes (60) para

AT, que difere de (61) na dependéncia da aberturaSmAcomo a expressao (62) que leva
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em conta o fator da abertura pakd ,,. Considerando isso, podemos escrever param

S=0,5

. = 0,211812 Az, X AT,
27 Ly P (64)

O qual é maior ~ 36% do que obtido pela Equacéo (63).
5.1.2 Feixe Unico no campo proximo

A consideracdo de campo proximo esta relacionada@mumero de Fresnel, onde

nesse casdN. ndo é muito pequeno. Sendg. = 4w’ /Ad =4z, /7, nesse caso temos que
d é da ordem de, com isso, nenhuma aproximacdo pode ser feitatguens parametros
y e [. Assim, teremos a chamada difragdo de Fresneluena dntegral em (48) representa a

IDFK para esse caso. Utilizando a mesma metodolimigsolucdo para esse tipo de integral,
obtemos que o resultado para a transmitancia nimadal em funcéo do raio da abertwa
da distanciad da amostra até o detector e da distancia percopeétta amostra no eixo z

normalizada pelo parametro confo@l em um unico ponto no plano do detector é dado por:

2(ovra)
4 @+y?) (9+/7) 2 2
2A<1>0e_2 : {2;/00{ 2y }_(34_}/2)88{ 2y ﬂ
A+z7)0+y7) @+y)O0+y) A+ y)O+y7)

(65)

T(Z,L,r,)=1+
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ondey e B sao dados respectivamente pelas equacoes (4b).e (4

Se analisarmos apenas o campo axjal), tem-se qué = 0, logo:

4AD (66)

T(z,AD,,r, =0) =1+
o2 (V2 +9)(z% +1)

Neste ponto é importante verificar que a Equac&) f@o € simétrica em relacéo a
z=0, pois o parametrp varia de maneira ndo mais linear carnou seja, a funca®d(z) nao
€ mais uma fungéo par, como no caso de campo tistdn entanto, se fizermos com que
d = Z, ou seja, No caso em que aproximamos muito otdetéa amostra, entdo o parametro
y volta a ser linear com ou mais especificamentg,= 2z +1/d . Com isso, a Equagcéo (66)

volta a ser par, tomando forma aproximadamentetsoaénovamente.

Como foi feito na Secao (5.1.1), para obter altado de uma medida real, temos
que integrar o campo elétrico até a abertura darjri Resolvendo a Equacédo (58),
conseguimos obter um resultado analitico pararnmaéscia normalizada em fungéo do raio
de abertura no plano do deteatpe da distancia do foco do feixe de excitacio atétector

L, (Figura 13).

(Li-2)* @+ )0+ y?) (Li-2)* @+ y?)

—20; I+ (L~2)°)W+2°)* (3-y7) 214 (1 .—7)2)1 + 72)2
Exp{ }A%(_Hcmﬁpza (Li-2)a+z?) ]J
Ly=1+

T2 0.,
(2.2, 21+ 72)

« sen 802 1+ (L =2)")A+2%)%y (67)
(L—2)° @+ y*)@+y?)
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onde p,=r,/w, , L=d+z=L,/z., z=7z., y é dado pela Equagio (46) e

A®,dado pela Equagéo (40c), o que permite a deter@onaen,.

Se fizermosd = L, — 2 muito grande (entdd = L, ) teremos novamenje= Z. Neste
caso, substituindo em (67) e fazendo as maniputagfigbricas necessérias, recuperamos a
transmitancia de feixe Unico para o caso do cangiarde, Equacéo (59). Ou seja, a Equacéo

(67) € uma forma mais geral da Equacao (59).

E extremamente importante ressaltar que a Equa&@onfio tem sentido fisico se
considerarmos que o detector se move conjuntancentea amostra, pois nesse caso 0 raio
do feixe no plano do detector ira variar para gaokicdo da amostra e consequentemejte
nao sera fixo. Assim, para medidas no campo proxtaomsiderando a abertura, deve-se
sempre considerar que o detector se mantém pacadrperimento, por isso a Equacao (67)

esta limitada pela condic8lg < Zem experimentos Z-scan. Problema como esse nédceocor

se a analise é feita apenas no eixo, pis 0.

A Figura 18 mostra a transmitancia normalizada engdo da distancid da amostra
ao detector variando desdg&0z.a 05z.. As simulagdes foram realizadas utilizando
A®, =01, sendo a andlise feita apenas no eixo utilizand&gaacdo (66), em que
consideramos que o detector se move conjuntamemnteacamostra. A curva dispersiva e
simétrica do sinal Z-scan convencional (feixe Umoocampo distante) é alterada na medida
em que o detector € aproximado da amostra, enquaaetalistancias maiores do 66z,
nao alteram, significativamente, o formato do sindéalmente isso significa que, se o

detector fosse colocado no infinito, a diferenctesas curvas seria desprezivel. Assim, pode

ser afirmado que, nesta situacdo, estamos no cdisipote.
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Figura 18 — Sinal da transmitancia normalizada emgéo da distancia d da amostra ao detector para
A®, = 0.1. Simulagdes feitas usando a Equagao (66).

Entre aproximadament@z, e 05z., o sinal assume forma assimétrica. Podemos

inferir este intervalo como uma transicdo entranalsdispersivo convencional e um sinal
onde um uUnico maximo (posi¢cdo do pico) € encontranotorno dez=0 (como em

d = 05z na Figura 18). Para estes valores,, , = 0406A®, em d =50z, sendo que a

mesma analise para a diferenca entre a transnatéocpico e do vale ndo pode ser feita no

intervalo em que o sinal é assimétrico.

A Figura 19(a) mostra simulacdes ainda atravésqiegao (66) para a transmitancia

em relacéo & , onded varia de 05z; a 005z, . Nesse intervalo, o sinal possui apenas um
pico, assumindo forma simétrica novamente. Agomlemos fazer a analise tomando a

magnitude da Transmitancia no picb,§. Como mostrado pela Figura 19(b) observa-se que
existe um valor maximo par&, em torno ded = 033z.e o sinal comeca a diminuir na

medida em que aproximamos mais o detector. Sorpandeesta distancia, o pico se encontra

exatamente na posic&o= 0. Para distancia acima ou abaixo 883z., a posi¢cao do pico

(Z,) foge dez = 0.
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Figura 19 — (a)Sinal da transmitancia normalizada &uncéo da distancia d da amostra ao detectoapar
A®, = 01. Simulages feitas usando a Equagdo (63).(b)vadata transmitancia do pico em

funcéo da distancia d/zc assim como a variacdoatagio do pico em relacdo a z=0.

Fizemos uma analise com relacdo ao raio de abartugg@ano do detector, ou seja,
P2 =T, /W, quando um detector é fixado na positae +3z, depois do ponto focal do feixe
de excitacdo. Nesse caso, utilizamos a Equacagédd)as simulacdes. A Figura 20 mostra
gue o sinal diminui quando o raio da abertura é esmo da cintura do feixe, ou seja,

quandq, =1. O motivo da transmitancia normalizada ndo sea,resta relacionado ao fato

de que medimos o raio da cintura quando a intedsidail/e* do seu valor inicial, sendo

gue o sinal refrativo devera ser nulo apenas quamettirmos toda intensidade do feixe, ndo
considerando o efeito de lente. Isso acontece guatitzamos uma abertura infinita, devido
ao perfil gaussiano da intensidade.
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Figura 20 — Sinal da transmitancia normalizada emddo da abertura para distancia fixgeBzc e
Ad, = 0.1. Simulagdes feitas usando a Equagao 64.

5.1.3 Feixe duplo

No caso do experimento Z-scan com duas coresduido na Secéo (4.3.1) , ha um
feixe para excitar o material (feixe de excitagéiauanto outro feixe prova a nao-linearidade
induzida (feixe de prova). Nesta Secdo, utilizaremadndicee e p quando tratarmos de feixe
de excitacdo ou de prova, respectivamente. O peefilntensidade gaussiano do feixe de

excitacdo induz no meio nao-linear um perfil deidadde refracdo também gaussiano

AN(r,2) =n,l 4(r,2), ondel 4(r,2) O |‘se(r,2)|2 ‘Logo o perfil de fasé\¢(r,z) fica dado por:

L _ .
Aqo(r,z)—Aqq)(z)ex;{ 2(%\/5} (68)
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ondew, é o raio do feixe de excitagéo.

Os parametros confocais para os feixes de provaxatagdo s&o dados
respectivamente pozg, = mvgp/Ap € Zy = mvge//le . Definindo o quadrado da razéo entre

as cinturas dos feixes por

WEe € Zee (69)

onde¢ = A./A, € arazdo entre os comprimentos de onda.

De forma mais geral, queremos definir o quadradoadéo entre os raios dos feixes
em qualquer posicao z, considerando que as cintiomgeixes de prova e excitacdo ndo se
localizam no mesmo local, ha um deslocamento exstreinturas dado p@p como pode ser

visto pela Figura 21.

dp
plato
detector
Eei o Op .
eme excitacio feixe prova
d J
Lt R

7=0]

Figura 21 — Esquema indicando um experimento coisifdixes em que a posi¢do das cinturas ndo séo
coincidentes.
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Para o feixe de excitagado, usando a Equacao (B@stguew’(z) = Wge(1+ (mozf)z)
onde z= ;/che quandoz=0, temos quew, =w,,. O mesmo nao ocorre para o feixe

gaussiano de prova, em que a cintura esta desldeadla 0. Assim podemos escrever:

w2 (2) :wgp(1+(2—§0)2) (70)

onded, =ay/z.,. Portanto, somente quandc= a,, teremos w, = WOp,Assim, temos que

0 quadrado da raz&o entre os raios dois feixe @eap excitagdo é dado por:

(W@ VP _mli+(z-5)?)
(") = e "

onde Z= 7z,

Voltando em (68), podemos escrever que a variagafask induzida pelo feixe de

excitacao é:
App,2) = Ay (2) exi}-2m(z) 02 (72a)
AP
Agp(Z)=———90 (72b)
A s oz )?)
e

ADy =Koy (2F>e / mvée) (72¢)
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onde p = r/wp no plano da amostra. Com isso o que fizemos farinsa diferenca de fase

gerada pelo feixe de excitacdo os parametros geicogtdo feixe de prova, entdo, medidas

das distor¢cdes geradas no feixe de prova forneearéido-linearidades induzidas.

A seguir, mostraremos o0s resultados obtidos ptmanamitancia normalizada do feixe

de prova num experimento de duas cores.

Considerando o caso geral em que o detector est@ammpo préximo, tal como feito na

Secdao (5.1.2), nenhuma aproximacao € feita papam@snetrosy e S que sédo dados pelas

equacdes (46) e (47) respectivamente, sendo o cahpico da luz do feixe de prova
gaussiano, conforme a Equacéo (34). Usando as@spié(2) para diferenca de fase induzida

e ainda considerando que isto seja pequeno, oulsgje< 1, podemos escrever a IDFK para

o feixe de prova, de acordo com (48), como sendo:

ikwgow
d

£a(02) =207 [P W (1-iag(2)e 2" D7), (Bo)odp (73)
(0]

A resolucdo da Equacéo (73) segue exatamente amaagsassos feitos na Secéo
(5.1.2) para um unico feixe. De fato, se compararam equacdes (73) e (48) vemos que a

Unica diferenca € o termmo(z),contudo isso faz grande diferenca no resultadidabt

Conseguimos obter um resultado analitico paranarmaancia normalizada em funcdo
de p da distancia da amostra ao detedoe da distancia normalizada pelo parametro

confocalz. em um Unico ponto no plano do detector:

ﬁz[ 1 1+2m(2) ﬂ _ { m(z)(m(2) +1)B% }
20AD Exg — - \ 2m(z)yco ) \ | =
T(z d.r ) =1+ ° { 4 (1+ Vlz) ((1+ 2m(2))2‘+ y2) (1+ yz)((1+ 2m(2))2 + y2)
yUy12) —

@+ (¢ mez)?)|2+ 2m(2))? + )

(1+2m(2)+y2)se{ m(z)(m(2) +1)B%y }

@+ 2L+ 2mz) + 2
(74)
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onde o termozresta inserido no fatof, ¢ =/1e/)lp e m(z) é dado pela Equacéo (71). A Equacao
(74) é a transmitancia normalizada em apenas uwrp (pmonto no plano do detector, assim,

fazendo =0) em (74) conseguimos a transmitancia apenas 0 eix

- o Am(Z))AD
T(z,d,r, =0)=1 \
(z,d,r, =0) =1+ o (fmoz)z)((l"' 2m(2))2 + yz) (75)

Resolvendo a Equagéo (58) (como feito nas sec@ésl) % (5.1.2)) conseguimos

obter um resultado analitico para transmitancianatizada para toda abertura da iris, em

fungdodes z d,y, Jem:

2mp3 (L+d %)@+ 2°)* L+ 2m- y?)
Ex =
d2 @1+ y2)((L+2m)? + y?)
L+ m)L+(myzd)?)

p5 L+d?)(L+2%)?
AP, -1+C X
} o( +CotH F20+ ) J

T(zpz.y.d,my) =1+

><Se,rp%m(hm)aﬂi 2)(1+22)2y} 76)

d? @+ y?)(@+2m)? +y?)

ondem=m(z) € dado pela (71).

Se fizermosm, = 1 ay=0 e { =1, teremos quem=1. Substituindo em (76),
voltamos ao caso de feixe Unico no campo proximdo dgeela Equacao (67). Novamente, é
imprescindivel dizer que, para experimentos Z-samve-se considerard =L, -zna

Equacdo (76), devido ao fato da transmissédo livaalar quando o detector se move

conjuntamente com a amostra.
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A condigéo para campo distante se da quando fazasnagroximacoes path>> z. .

De onde obtemos qwe=7 e f=2p, 1+ 22). Substituindo esses parametros em (75) e (76)

temos a transmitancia normalizada no eixo e paraabertura, respectivamente, na condicao

de campo distante:

am(2) 700, \
@+ (mpz)? )|+ 2m(@))? + 2%)

T(z,p, =0) =1+ (77)

2m(2) o5 (L+ z%) 1L+ 2m(2) - Z2)
Ex
(@+2m(2))? + z?)

@+m(2)1+(myzd)?)

}Aqao (—1+ CotH p2 (1+ 22)])><

T(sz,rno) =1+

« serh 22M@) A+ M)A+ 2%) 78)
(@+2m(2)* +2°)

A seguir, faremos algumas discussdes quanto aastasss obtidos, procurando
analisar as condi¢cdes experimentais mais releva@tdse ressaltar que o resultado obtido é
bastante geral, 0 que pode ser bastante (til afimptimizar as condi¢cbes para se fazer um
experimento de dois feixes. Primeiramente, conardenos a andlise no campo distante e na
condigdo em que as cinturas de ambos os feixggsateam na mesma posi¢ao, Ou S&j&,

0.

A razéo entre as cinturas dos feixes dadamgr ng/wgeé um importante fator

experimental a considerar em um experimento de fdoiss. A Figura (22) mostra como o
sinal varia em fungéo d®y, onde a analise foi feita considerando 0 mesmapdomento de
onda de excitacao e prova, ou séf , para o campo distante (Equacao(78)), considerando

uma abertura muito pequena no plano do deted@or. analise gréafica, pode-se perceber que
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um maximo ocorre por volta dmy ~ 0.7 enquanto, ha medida em que diminui ou cresce a

partir desse valor, o sinal da transmitancia tendeular-se.

1,00

0,99

Transmitancia Normalizada

0,98 -

zlz. -5
Figura 22 — Simulag&o do sinal da transmitanciamatizada em fungdo de z/zc g @ sinal foi adquirido no
campo distante, no eixo, parad, = 0.1e {=Z onde utilizamos a Equagao (78).

Como vemos, a escolha erradamgleva a uma condicdo que € impossivel obter

qualquer sinal.

Uma outra analise pode ser realizada a partir dea¢gp (78) quanto ao raio de
abertura no plano do detector. Isso pode ser gisatitativamente através da Figura 23, onde

analisamos que o sinal diminui na medida empguearia de0,001at€0,8.

1,03+ 4
1,02+

1,01+

1,00 -
0,99 -

0,98 -

Transmitancia Normalizada

0,97 - E 0.99

2z, .
Figura 23 — Simulacédo do sinal da transmitanciamalizada em funcéo de z/z6,€0 sinal foi adquirido no
campo distante para\d, = 0.1, My =0,7 e {=1, usando a Equaca@’s).
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Embora em um experimento a razdo entre os compiasiede onda se mantenha
constante, € importante um conhecimento prelimii@avariacdo do sinal quando se escolhe
os comprimentos de onda dos feixes de prova eagfcit Analisando graficamente a
Equacéo (78), percebemos uma maximizagdo da trimsna em torno d& ~ 0.8, isso
ocorre, por exemplo, se usarmos um feixe de exmtagn torno d&00nme um feixe de

prova em torno dé600nm

A comparacgao entre o maximo sinal obtido atravéstitlaacdo de dois feixes (obtido
acima) com a transmitancia normalizada para unolfieize é mostrada através da Figura 24.
Podemos perceber um aumento do sinal em torrid%e O sinal maximo obtido com duas
cores também pode ser analisado quanto aos paodmely, e A7, no campo distante.

Sendo obtidas as seguintes relachég, = 05602%\¢g, e AZ , = 1884z .

—— dois feixes
1,02 —— feixe Unico |

0,99

Transmitancia Normalizada

0,98

0,97 .

-10 -5 0 5 10
zlz,,

Figura 24 — Comparacéao do sinal da transmitanciamalizada para feixe Unico e para dois feixes nmpa
distante e no eixo comd, = 0.1, {=0,8e m=0,7 .

Analisando a transmitancia ex= 0,942e z = -0,942 ou seja, no pico e no vale do
sinal maximo obtido para campo distante. Variaagoara analisarmos sua influéncia sobre o
sinal (Figura 25), vemos que pa@positivo, ou seja, quando a cintura do feixe de/@rse
encontra depois da cintura do feixe de excitagégyiado a dire¢cdo de incidéncia da luz; ha
um inicial decréscimo do pico enquanto o sinal de\aumenta. Logo apds, o sinal do pico
volta a retomar magnitude enquanto o sinal do aptesenta continua queda. Isso revela que
a curva da transmitancia adquire um carater assandbra deag = 0. Paraay < 0, quando a
cintura do feixe de prova se encontra antes dareindo feixe de excitagdo, seguindo a
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direcdo de incidéncia da luz; acontece a mesmacsity porém, invertida para o sinal do pico
e do vale.

1,030 | ' ' ' ' ]
1,025 | —picol
1,020 - ——vale| |
1,015 |- y
1,010 F ]
1,005 §
1,000 §
0,995 3
0,990 | ]
0,985 | ]
0,980 |- §
0,975 | §
0,970 F ‘ ‘ ‘ ‘ 3

-10 -5 0 5 10

Transmitancia Normalizada

Figura 25 — Sinal da transmitancia normalizada paais feixes no campo distante, no eixo, pag, = 0.1,

&=0,8, my=0,7 em funcéo do pardmetrg.aO sinal foi tomado na posi¢édo de pico do sinal,
z=0,942 (linha preta) e em z=-0,942 na posicao ale do sinal (linha vermelha).Simulacao feita
usando a Equacao (78).

A analise da influéncia day no campo proximo para dois feixes ndo pode st fei
com a mesma simplicidade como no campo distanteteN®so, a transmitancia depende ao
menos de quatro parametros simultaneamente, iddw@rdistancia da amostra ao detector.

Mantendo a configuracdo que maximiza o sinal nopradistante, usando a Equacao
(76) (comap = 0) podemos fazer simulagdes quanto ao comportantentginal quando a
distanciad da amostra ao detector € variada, ou seja, unii@eapara o campo proximo num
experimento de dois feixes. A Figura 26 mostraitptalamente o comportamento do sinal
em funcdo da distancia, no eixo. Podemos perceber estreita semelhanca @om

comportamento de apenas um unico feixe.
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(b)

Figura 26 — Sinal da transmitancia normalizada paiais feixes no eixo paraso, = 01, (=08 e ;=0,8. A

parte (a) mostra a simulacéo quando a distancialdtector a amostra vai de d/zc=0,1 a 1. A parte
(b) toma desde d/zc=1 até 2 enquanto a parte (ctra® sinal de d/zc=2 até 10. A partir de
d/zc=10 o sinal tende a manter-se inalterado. Sapéib feita usando a Equacéao (76).
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6 MATERIAL E METODOS

A descricdo e ideia basica da técnica Z-scan fta feo Capitulo 4. Neste Capitulo,
descreveremos mais detalhadamente o material adfiljz assim como o0s métodos

experimentais empregados em medidas Z-scan readizease trabalho.

6.1 Z-scan resolvido no tempo

Como dito na Sec¢édo (4.1), podemos discriminar gearifisica de, se resolvermos a
medida Z-scan temporalmente. Nesta Secdo, moswaremmétodo Z-scan resolvido no

tempo para medidas de proveniente de efeitos populacionais (lentos).

A normalizacdo do sinal de Z-scan da forma propgsta Sheik-Bahaet al * é
susceptivel a erros decorrentes de maus polimentéalta de paralelismo das superficies da
amostra. Para contornar esse problema em meiosnéoriinearidade lentar (> 100 us)
Oliveira et al ®>* desenvolveram o método de Z-scan resolvido no dengmde S0
aquisicionados os sinais transmitidos imediatamepigs a abertura de uohopper (um
modulador mecanico que interrompe o feixe de eg@ttaem intervalos regulares de tempo),
quando ainda ndo existem efeitos ndo-linearestes @o seu fechamento, quando os efeitos
nao-lineares estdo presentes. A razado entre astas define a transmitancia normalizada.
Todo o sinal captado desde a aberturacdopper até seu fechamento € chamado sinal
transiente. As equacdes (11) e (19) explicam ol shaasiente mostrando como a nao-
linearidade evolui no tempo. Na Figura 27 podevsso o efeito da ndo-linearidade sobre o

sinal incidente modulado, em diferentes posi¢coeanalastra ao longo do feixe.
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2.0

1.5}
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Intensidade do Sinal (n.a.)

(c)
0.0 —

100 10 20 30 40
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Figura 27 — Evolucdo temporal do sinal de Z-scanamaostra de GdAIQCr** (n,>0). Figura adaptada da
referéncia 54.

Note que no caso (a) a amostra esta logo apdsoodiode a normalizacdo do sinal
detectado € maior que 1, ou seja, 0 crescimenttdddinearidade faz com que o efeito de
lente de populacdo aumente e consequientemente teuméransmitancia. Em (b) ela esta
antes do foco e o sinal € menor do que 1, enqupregem (c) ela esta longe do foco onde a
populacdo no estado excitado € desprezivel e pontgto ha variacdo do indice de refracao
n&o-linear, logo o sinal é ~ 1. E importante nofae o sinal absortivo esta presente tanto no
sinal de fenda fechad&<1l) como no da fenda abert&<1) para obter uma resposta

unicamente devida a refracdo nao-linear devemamalmar o sinal da fenda fechada pelo
sinal da aberta.



85

6.2 Arranjo experimental da técnica Z-scan resolda no tempo

As medidas de Z-scan foram realizadas utilizandparato experimental mostrado na
Figura 28. O laser utilizado para as medidas foirmva 300c da Coherent, um laser cujo
meio ativo € o argdnio, emitindo em varias linhapegtrais como as principais: 457, 476,

488, 496 e 514 nm. O diametro na saida do laserapbximadament@w = 15mm, sendo

que a cintura do feixe se localiza a ~1,5 m at@dsespelho de saida com diametro de

2w = 14mm.

Duas lentes foram dispostas com os focos coimbidaom a posicédo dchopper da
forma apresentada na Figura a fim de maximizarsalugdo temporal (Apéndice B). A
amostra € deslocada ao longo da direcdo de projagh feixe laser varrendo a posicéo
focal da dltima lente (lente 4).

(1)

Laser

(2)

(3)

(4)

Figura 28 — Aparato experimental utilizado nas naedi de Z-scan com feixe Unico. (1) laser de ex@it42)
espelhos,(3) chopper,(4) lentes, (5) amostra, (@, i(7) fotodiodo, (8) osciloscopio e (9)
computador de aquisicéo.

Os sinais lidos pelo fotodiodo s&o amplificados e@uigsicionados num
microcomputador. Os programas para aquisicdo dbssdaram feitos utilizando o software
Labview (National InstrumentS) uma poderosa ferramenta de aquisicdo de dados

largamente utilizada nos laboratérios. Um progrgyae funcionamento do experimento Z-
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scan resolvido no tempo foi feito. Basicamenteragrama guarda os dados da aquisicéo das
intensidades provenientes dos detectores de lup tmmbém controla o motor de passo que
movimenta a amostra. Para que a curva do Z-scartragpda € importante que o motor nao
esteja funcionando no momento da aquisicdo. O teempgue 0 motor de passo se mantém
parado é definido por um nimero de medidas (ou muae pontos) da tensdo em um tempo

inicial (t;) e da tensédo em um tempo fing} § da curva de um transiente do sinal de Z-scan

como mostrado na Figura 29.

Sinal

I
Ll

Tempo

Figura 29 — Deteccéo dos tempos final e inicialtrmmsiente em uma parada do motor de passo.

O programa entéo calcula a média das tensdes msetiid@mpo final (M} e a média
das medidas no tempo inicial (Mte logo apéds divide um pelo outro resultando aEio
Mt{/Mti, que representa a Transmitancia Normalizads. fitn o sistema salva os dados em
uma tabela possibilitando a construcdo de um grdfial da Transmitancia Normalizada
(Mty/Mt;) pela Distanciaz) percorrida pela amostra. Para efeito ilustrata/Bjgura 30 mostra
curvas Z-scan obtidas para uma amostra de GSGGdamlabem 488 nm com a mesma
poténcia de ~69mW, onde S=0,5. O motor de passmmpeu uma distancia de 80 mm,
parando 100 vezes (100 pontos) para a realizaciangglidas. Em cada parada, tomou
medidas no tempo inicial ({#s) e no tempo final (60Qs), fazendo 50 médias em (a) e 100
meédias em (b). Pode-se observar que no casocajya obtida foi um pouco mais ruidosa do

que em (b), porém foi imperceptivel uma diferengajuste deAd,e z.. Mesmo quando o

numero de médias diminui bastante, o erro ndo éat@&mtuado. Por exemplo, para 100

meédias numa medida de 100 pontos, o erro relatigosg comete ao calculag U AP x z,
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ndo chega a 3%, enquanto que se fizermos uma meahd® médias para 0 mesmo numero

de pontos, o erro relativo chega a 4%.

Os casos mais criticos estdo relacionados ao nudesnqoontos, sendo que o erro
relativo pode aumentar bastante quando poucos pas#o tomados. Por exemplo, se
fizermos a medida anterior com 100 meédias, masa@enas 10 pontos, o erro relativo para

n, pode chegar a 30%.

Zscan com 100 pontos e 50 médias Zscan com 100 pontos e 100 médias

0 -

Transmitancia Mormalizada
&
E
Transmitancia Normalizada
L
i

E{n}.m} Z{mmy}

Figura 30 — Z-scan em uma amostra®0BSGG com a mesma poténcia em 488nm (a) 50 méun)ak0(
médias.A inversdo no sinal em (a) e (b) é devido ao sentld movimentacao do motor em
relacao ao sentido de incidéncia da luz.

Assim, um dos grandes trunfos conseguidos a phrfprograma € o controle sobre 0s
parametros, sendo possivel manipular o numero ddiaméealizadas assim como fazer
medidas com mais ou menos pontos. Além disso, tanmé@ossivel ter controle quanto ao
tempo inicial e final em que se deseja fazer a gé@dipossibilitando dessa forma utilizar
diversas amostras com diferentes tempos de vida.d3aexperimentos feitos nesse trabalho,

tomamos sempre 100 pontos e 100 médias, a fimndiewlr os erros.

A resolucéo temporal do sistema depende da plaeguisicdo. A placa utilizada foi
da marca National Instruments modelo CB 68LP, pdgando uma resolucao de pd, que

para nossos experimentos é relativamente bom gparisostra utilizada com menor tempo de

vida foi 0 GSGG comr, =115us. No entanto, medidas utilizandboppercomo modulador

sao limitadas temporalmente devido ao tempo figite a pa leva para cortar o feixe. Assim,
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devemos considerar um fator de correcdo tempored pa medidas Z-scan realizadas
(Apéndice B).
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7 RESULTADOS EXPERIMENTAIS E DISCUSSOES

A fim de testar a viabilidade das simulagdes feiddguns experimentos Z-scan foram
realizados em amostras (cristais dopados cotl) Gue apresentam néo-linearidade saturavel
(Secado 2.1.4), ou seja, efeitos lentos. Com is&lm material apresentado no Capitulo 6 foi

utilizado, assim como o método Z-scan resolvidoéenaopo.

7.1 Medidas de feixe Unico no campo distante

Primeiramente mostraremos medidas com feixe Uroccampo distante considerando
o sinal da transmitancia normalizada em funcaobastara. As medidas foram feitas usando
laser de argonio sintonizado efB7nmcom poténcia de 46mWincidindo numa amostra de
Cr*GSGG cuja espessura é dé,24mme tempo de vidary =115us. O esquema da
configuracdo experimental esta mostrado na Fig8r@2ente utilizada para focalizar o feixe
possui distancia focal delZcmem que foi possivel conseguir uma cintura 88um medida
com um medidor de diametro de feixe (Omega meteanB Profiler- ModeloWM100-
Thorlabs). O detector foi colocado a uma distaniesaproximadament&0z. da amostra,
onde podemos dizer que estamos praticamente noadistpnte. Para esta amostra e cintura,
a poténcia de saturacéo Bg = 7mg| 5/22 700mW, ondel g = 50KW/cm2 é a intensidade
de saturacao, portanto, estamos longe de ter €t caturacao para este experimento.

A modulacéo do sinal foi feita através de cnopperem uma frequiéncia que permitiu
um sinal transiente da ordem d&08us. Assim, pudemos definir como tempo inicial

t; =5us ety =650us. O motor de passo percorreu uma distancia3fsmmparandol00

vezes para realizacdo das medid®® pontos). Em cada parada foi realiza®® médias. As
medidas foram feitas em funcdo da abertura dadrisente do fotodiodo, a Figura 31 mostra
0s sinais obtidos para diferentes aberturas. Ndader, por questdo de clareza na ilustracao,

algumas curvas foram omitidas.
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Figura 31 — Sinais obtidos num experimento Z-sean feixe Unico no campo distante em funcéo da
abertura da iris. Uma amostra de T1GSGG foi bombeada com laser de argénio em 457nm
com poténcia de ~46mW.

Analisando essas curvas quantég,, , ou seja, medindo a transmitancia no pico e
subtraindo pela transmitancia no vale de cada ctewaos o grafico d&T,, em funcao da

abertura, como mostrado na Figura 32.

:O)
o
0]

o
B

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Figura 32 — Pontos experimentais pafid,, em funcéo de S, normalizado para o caso S=0.alirermelha
representa o melhor ajuste dos dados enquantdha liracejada € o ajuste usando a Equacao
(61) dada pela referéncia 1.
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Para ajustar os dados utilizamos uma Equacao defaT,, = 0406Ad,(1-9)°.

A melhor curva fornecel®, = 058+ 001 e ¢ = 046+ 003 sendo representada pela curva
vermelha. Assim, pudemos perceber uma grande sidaitle quanto ao valor do coeficiente
c = 0475calculado neste trabalho (Segéo 5.1.1). A curveefada representa o ajuste feito
utilizando c = 025 para 0 mesmo valor d&d,. Isso representa o valor obtido por Sheik-

Bahae extensivamente utilizado na literatura. Tamhgode-se perceber grande semelhanca

quando se compara esse grafico com o obtido teoeicte através da Equacdo (59), mostrado
na Figura 16.

A Figura 33 representa os dados obtidos quandmaksa AZ,, em funcao da

abertura para as varias curvas medidas, ou se@ntin-se a posicao do pico e subtraindo
pela posicdo de vale do sinal para cada curva.uSteajmostrado foi feito utilizando a

Equacédo 62 obtida neste trabalho, em que (332+ 005 mm, o qual esta de acordo com

z. = (36+ 04)mm calculado a partir da medicdo feita para a cintlwafeixe gaussiano

usando o medidor de diametro de feixe.
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Figura 33 — Pontos experimentais pafld,, em fungdo de S, normalizado para o caso em que/S#bha
vermelha representa o ajuste feito a partir da Egim62.

Se fizermos uma medida &+0,5 por exemplo, mediremog. ~ 20% menor do que

o valor real. Se néo corrigirmos iSso 0 erro s@g@gara nos calculos pana
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7.2 Medidas de feixe Unico no campo proximo

No campo proximo os experimentos foram feitos coma amostra de rubi dge57mm

de espessura, a qual possui tempo de vila 33ms. Excitando com um feixe laser em

514nm a intensidade de saturagdo para esta amostra £d&5KW/cm? . Com o intuito de

obter medidas ndo saturadas, utilizou-se uma tte distancia focal de aproximadamente

25 cm, entdo a cintura medida para essa configuraga@e w, = 444m, o que resultou em
uma poténcia de saturacdo &= 465mW. Como os experimentos foram feitos usando

~23mWo que esta proximo Bg entdo devemos levar em conta efeitos de saturacéo.

Primeiramente, realizou-se uma medida no campardestou sejad — « a fim de
se conseguir os valores d&®, e z.. A Figura 34 mostra o sinal obtido no campo distan
fazendo o ajuste dos dados, pudemos oliér, = 0208. = 98mm. Fazendo as

corregcdes quanto ao fator de abertura e aos etlsteaturacdo, obtemos os valores corrigidos
ADy = 0293 e z. =11 7/mm.

Utilizando a mesma poténcia de excitacdo, medidasad foram feitas em que a
distéanciaL; (do detector até o foco do feixe de excitacdo, Rigura 13) é da ordem do
parametro confocalz,. A Figura 35 mostra os resultados obtidos pargs 26z, e
L= 7,2z., onde uma iris com raio, = 200um foi colocada e deixada parada na frente do

fotodiodo (Na verdade € preciso observar que a géedbcorre efetivamente no plano da

iris). Os resultados foram ajustados utilizanda@ad€éo (67), em que foi utilizade, = 163
para o primeiro caso @, = 0625 para o segundo. Na Equagéo (67) devem-se substitui

também os valoreAd, e z. medidos para a amostra no campo distante.
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Figura 34 - Sinal Z-scan no campo distante utilidarcristal de rubi em 514nm a fim de colocar a amgos
simetricamente em relagao ao foco e obter os valdeagp € z usados nas simulagoes. O ajuste

tedrico foi feito usando a Equacgéo (54).
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Figura 35 - Sinais Z-scan experimentais no crigi&lrubi em 514nm para campo préximo quangd 2z e
L=2,6z.0 ajuste tedrico foi feito usando a Equacao (67).

Muitos experimentos ndo puderam ser realizadosddesi limitagbes fisicas e/ou
instrumentais, por exemplo, para aproximarmos eatiet em distancias da ordeip =1z,
entdo precisamos de configuracdes em que o paraowifocal seja grande o suficiente para
que o detector possa ser colocado sem problemagxBmplo,z. =5mm necessita colocar
o detector em 5mmdepois do foco do feixe, fazendo com que sejaanificil fazer uma

varredura se a espessura da amostrarfonpor exemplo. Por outro lada, grande implica
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em um maior raio da cintura do feixe, fazendo com @ intensidade caia, assim como a néo-

linearidade induzida, dificultando a medicao.

7.3 Experimentos com dois feixes

Medidas de Z-scan utilizando dois feixes sdo dside fazer devido ao alinhamento
extremamente critico. A lente de populacdo ndoifsmdke por toda a amostra, mas é um
advento bem localizado, assim, o laser de prova& @star apontado exatamente sobre o
centro do spot do laser de excitacdo para se coinsgguma medicao. Além disso, como foi
visto pelas simulacdes, quanto maior for a cindodeixe de prova em relacdo ao feixe de
excitacdo, menor sera o sinal. Através das simeta¢Secao 5.1.3) vimos que a cintura do
feixe de prova deve ser da mesma ordem do quetaraido feixe de excitacdo ou mais

exatamente devemos &g ~0.7.

Outro fator preponderante para se conseguir umdacaweaesta relacionado com a
distancia que a cintura de um feixe esta posici@read relacdo ao outro, ou segg, Para

valores deay muito distantes de zero, o sinal diminui drasticat®e

Caso (2)
Caso (1)
I (a) Excitagao ‘{a}
¢ S
Prova
Prova b) (b)
© (e)
(d) OE—= s e 076‘
{e}< +z -Z (c)

Figura 36 — Configuracdes experimentais propos@apum experimento de dois feixes. No Caso (1)agpen
uma lente focaliza ambos os feixes. No caso (Bdatiferentes para cada feixe séo utilizadas.
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Inicialmente, fizemos algumas propostas de expatioseutilizando duas cores que
fosse viavel quanto a razao sinal-ruido. Para @&seemos esquematizar um experimento que
maximize o sinal da transmitancia normalizada. €guemas dos experimentos propostos
estdo mostrados na Figura 36. No caso (1), ossfelgeprova e excitacdo foram focalizados
pela mesma lente. Considerando a Optica gausslan@o a diferenca dos comprimentos de
onda, a distancia focal e a cintura do feixe defdaitente ndo serdo as mesmas para o0s dois
feixes, ou seja, ndo teremos controle sabgee ap, respectivamente. Também, devido a
aberracdo cromatica, a qual é o resultado da d&peto indice de refracdo do material da
lente com o comprimento de onda, a distancia feeeh diferente para as duas cores. Por
exemplo, se o indice de refragdo € maior no azellmguvermelho, a refracdo desvia mais a
luz azul para uma lente convexa positiva. Essa @t intensifica a perda de controle sobre
ap. Quando se utiliza apenas uma lente para ambasxes f devemos atentar ainda mais para
a questao de alinhamento, pois um desvio minime pedmaximizado pela lente.

O caso (2), representa a situacdo otimizada, @adi feixe possui uma lente
especifica colocada em uma posicdo propositada. dseecessario para conseguirmos a
situacdo em quew=0.7 e a,=0, ou ao menos, para termos controle a fim de chemmi
vizinhangca desses valores. Assim, baseado nas agigms realizadas, foi possivel
esquematizar a forma mais viavel de se medir @éndi refragcdo ndo-linear no comprimento

de onda do feixe de prova, ou se&anao-degenerado.

7.3.1 Z-scan com duas cores

Realizamos um experimento Z-scan com dois feixéigando uma amostra de rubi
de 1,57mmde espessura, a qual possui tempo de mjcka 33 nms. Um laser de excitacdo de
argbnio operando em 514nm com poténci@mW (para ndo atingir o regime saturado) foi
usado, enquanto um feixe laser de He-Ne &83rmfuncionou como prova, com uma
poténcia de 50tAWV. Assim, temos que a razao entre os comprimentosidia éJ = 0813.

O esquema mostrado na Figura 37 foi montado, oodmmf utilizadas duas lentes

(uma para cada feixe) a fim de ter controle solsrparametrosy e ap (Secéo 7.3). A lente

para o feixe de prova foi de ~12cm enquanto deefdexexcitacdo de ~17cm. A diferenca das
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lentes foi propositada devido ao fato da cinturduzalaser emitida pelo He-Ne ser muito
maior do que a cintura do laser de argbnio. Messsimg utilizando essas lentes, para o

argonio obtivemoswg, = 40um e para o He-Nev,, = 58um, em quem, = 21

(1)
514nm

(3)

(2)] 63Znm )

(10)
(11)¢ce

® @ 6 g

Figura 37 — Aparato experimental utilizado nas naedi de Z-scan com dois feixes. (1) laser de eamnta(2)
laser de prova, (3) espelhos, (4) chopper, (5)dent6) divisor de feixes, (7) amostra, (8) diltr
para o feixe de excitagao,(10) iris, (11) detec(@?) osciloscopio e (13) computador de
aquisicao.

As lentes foram entdo dispostas procurando que@mmdroay ndo fugisse deera

Para esta configuracdo, obtivemas= 1.3cm, ou seja, a cintura do feixe de prova esta a ~

1.3cmdepois do feixe de excitacéo, seguindo a diregdaadéncia da luz.

Um divisor de feixes foi usado para separar ogefeincidentes, a fim de que ambos
ficassem colineares. Dessa forma, apOs passarem gmbstra, um filtro barrava o
comprimento de onda do arg6nio, permitindo que apancor vermelha tivesse acesso a iris.
Por sua vez, a iris foi colocada a uma distancial®@&cmdo foco do laser de excitacdo, em
gue a abertura foi tal que a transmissao lineaef®s 0,5.

A Figura 38 mostra o resultado da varredura z aebtehquanto a linha vermelha
representa a simulacdo através da Equacdo (76)dwmésafeixes. Dentro das limitagbes
técnicas e instrumentais, consideramos o resuliatiefatorio. Mesmo a razao sinal-ruido
sendo baixa, o sinal obtido concordou razoavelmieate quanto a amplitude do pico e vale,
0S quais apresentaram uma assimetria, sendo qedidana “profundidade” do vale é maior
do que a “altura” do pico.
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Figura 38 — Z-scan para dois feixes em uma amatdreubi em que os parametros medidos foraml@8 cm,
{=0813, my=2,1, p=0,5887, ay=1,3cm.Ajuste feito usando a Equacéo (76).

7.3.2 Proposta Experimental para medicdo de, ndo-degenerado.

A realizacdo de uma medida simples e precisa dodrak refracdo néo-linear, ndo
pode ser conseguida fazendo um Z-scan com doissfedevido ao alinhamento critico. No
entanto, o alinhamento em um dnico ponto (em gam@estra fica parada) € de muito maior
simplicidade. Pensando nisso, propusemos um mgtadoa medida de, ndo-degenerado
em que a amostra ndo precisa se locomover.

Primeiramente, devem-se medir os parametros qaeteazam a geometria dos dois
feixes, ou sejayy, & e . Assim como se deve meda abertura da iris em frente ao detector
(S e a distancia que o detector esta situado do docteixe de excitagad.{). Utilizando
esses valores medidos na Equacdo para dois fen&s godemos simular a curva da
transmitancia em funcao da distancia z percorrada amostra.

Através da curva simulada, podemos ver em quaadaEstdo os picos e vales, ou
seja, as posicdes em que o sinal € maximo. Asssipch-se a amostra até esta posicao e
toma-se o sinal transiente para varias poténcidaizando novamente a Equacdo (76)

podemos calcular para cada sinal transiente aediferde fase induzida. Dessa forma, atraves
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da Equacéo (42) conseguimos determimano comprimento de onda do feixe de prova

(como sera mostrado a seguir), ou seja, consegdamesuma medida de ndo-degenerado.

7.3.3 Medida den, ndo-degenerado

Para essa medida, aproveitamos a mesma configuuagda na Secao (7.3.1), sendo

gue este experimento € uma continuacao daquele.

Utilizamos um motor de passo para deslocar a amagéra posicao de vale do sinal

que esta localizada em torno de= -06z¢, = -1cm, onde z., € o parametro confocal do

feixe de prova. Nesse ponto, tomamos o sinal eatsido feixe de prova em funcdo da
poténcia do feixe de excitagcdo, onde o alinhamede ser realizado observando a
maximizagdo do sinal no osciloscopio. A Figura 38stra o sinal transiente obtido para

algumas diferentes poténcias na posicao de vasendb
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Figura 39 — Sinal transiente do feixe de prova (@33 para o cristal de rubi excitado em 514nm erardiftes
poténcias. Sinal obtido em d=108 c{+0,813, my=2,1, p-=0,5887, ay=1,3cm e z ~ -1cm a partir
do foco do feixe de excitacao.
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A razao entre a transmitancia @m0, (em que ha apenas transmissao linear) e
t>>7, € a transmitancia normalizadsaT . O sinal transiente, ou seja, a transmitancia
normalizadaAT , aumenta na medida em que a poténcia é alterssias alteracdes levam a

mudancas diretamente proporcionais na diferenctaske (A®,) provocada pelo feixe de
excitacdo que pode ser calculada através da Equa&opara dois feixes, usando os
seguintes parametros medid@s= 0,5 (ou p, = 0.5887), m, = 21, ¢ = 0813, d =647 e

z=-06z_, onde a transmitancia normalizada é o progio do sinal transiente. Assim,

cp!?
para cada poténcia, calculamdsp, correspondente. A Figura 40 mostra o grafico da
diferenca de fasé®, calculada contra a intensidade do feixe de exatagdsim como 0s

dados experimentaiAT .
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Figura 40 —Ad,, calculado a partir dos sinais transientes ) do feixe de prova (633nm) no cristal de rubi em

funcéo da intensidade de excitagéo (514nm).A liwdranelha representa o ajuste teorico paxep,

Usando a Equagdo (42) podemos ajustar os dadosvesatr de
Ady=ax|/@+1/15)¢, onde| é a intensidade de excitagdo le = 15KW/cm? a
intensidade de saturacdo para esta amostra. Die @osontramos = (390+ 001) x10™ e

c = (040+ 002). Com isso, conseguimos encontrar o valongem A = 633m para o rubi

em bom acordo com o valor encontrado através adctéde Interferometria ndo-linedr A
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diferenca de polarizabilidadda em A =633m também pode ser calculada usando a

Equacéo (23).

Tabelal: Valores de p'em 633nm medido através de diferentes técnicas.

Concentraéo
' -8 | 2 -25 . -3 -1 Arni
nz/A(X10 cm /W) Aa(x10 “°cm™®)  A(cm ) (<10%cm ™) Técnica Ref.
Z-scan duas Este
172 1,62 1,28 1,9
cores trabalho

17 1,6 0,75 1,2 Interferometria 38
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8 Conclusoes

Estudos quanto a técnica de varredura z foramzeshls utilizando um modelo em
que um feixe gaussiano incide em uma amostra foima lcaixa néo-linearidade. Usando a
integral de difracdo de Fresnel-Kirchhoff (IDFKQrém estudados os casos em que o detector
se encontra muito distante da amostra ou no camfdango, isso significa dizer que a

distancia € muito maior do que o parametro confdcafeixe (z.) ou comparavel a ele.

Resultados analiticos foram obtidos para a tradsiwidh normalizada em funcéo da distancia
z percorrida pela amostra, do raio de aberturalaoopdo detector #,) e da distancia do

detector a amostral(). Esses resultados mostraram que, a influéncabdeura em medidas
no campo distante afeta de maneira contundentéo den, obtido, devido, principalmente,

ao fato surpreendente de que a distancia entrecoepo vale da curva Z-scad4,,) nao €

constante tal como geralmente suposto. Por exerpata,abertura linear de S=0,5 (usado na

maioria dos experimentos)Z ,, € ~26% menor que para S=0. Esse fato altera oloalcu

valor den, obtido a partir de uma medida Z-scan, aumentaadorsalor em ~36% . Medidas
experimentais comprovaram os resultados teéricoseguidos.

O mesmo modelo foi utilizado para o estudo da té&cde varredura z com dois feixes,
em que resultados analiticos foram obtidos. Esessltados serviram para otimizar a
configuracdo experimental em um experimento dgste Um resultado para varredura z com
dois feixes foi realizado, sendo mostrada a inliddidde deste tipo de medida, devido ao
alinhamento extremamente critico. Por isso, prappseum novo método para medi¢cao do
indice de refracdo nao-linear no comprimento deaodd feixe de prova, baseado nos
resultados obtidos. Isso € muito importante pamseguirmos medidas espectrais rde
assim como investigar como a diferenca de polatidade entre o estado excitado e

fundamental do ion varia com a freqiéncia do felxgrovada(A,) (Pois muitas vezes, o

ion ndo absorve o comprimento de onda de provaseddo possivel fazer uma medida Z-
scan convencional). O objetivo do método proposaaré@entar a confiabilidade deste tipo de
medida, ou seja, buscar a configuracdo que sej@sremsivel as incertezas experimentais
inerentes. Uma medida foi realizada a partir desstodo e 0 resultado se mostrou
consistente quando comparado com uma medida féiitzando técnica experimental mais

complexa. Contudo, como proposta para pesquisasafjto método proposto deve ser

testado para medidas em diferentes amostras cenemiés comprimentos de onda.
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Apéndice A

IDFK em coordenadas cilindricas

A IDFK para o campo proximo, ou seja, na aproximagé Fresnel em coordenadas
cartesianas pode ser dada através da EquacaoEf@)anto a IDFK na aproximacédo de
Fraunhofer pela Equacéo (30). Nos problemas emegis¢ée simetria cilindrica ou circular,

onde a amplitude do campo incidente em S (Figura 8ada pore, (X, Y,) =&, r{ )com

r2=x+y> e em A é dado pa(x,,Y,)=&(r,)com r? =x;+y>, devemos utilizar as

equacOes acima em coordenadas cilindricas.

As coordenadas cartesianas se relacionam com efeocaolas cilindricas através de:
X, =rcosp — x2=r’cos¢ — dx =cosgdr —rsenpdg
y,=rseny — yZ>=r’serf¢ — dy, =senpdr, —r, cospdg
X, =I,c0s8
y, =r,send
XX +y? =r’cos ¢ +r’sertg =1} (co§ ¢+ serf¢) =1/
X2 +y:=r7cos @+rrserfd=r} (co§ g+ serf@) =r}

X Xp + V1Yo = I, COSPI, COSA + r;senpr,serd =r;r,(cosp cosd + senpserd) = r;r, codp — 6)

Y14 s) Y24

Figura A.1 - Sistema de coordenadas no plano dedat(S) e no plano do detector (A).
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A Equacéo (29) torna-se:
o 277 _ikL(rf_rlrzcos@—H)

£(r2,6?):ie'i‘( [ Je & ¢ Jga(rl,¢)r1drld¢
0 O

assim, podemos reescrever o campo como:

r?

. oo| 27T —ik—L-
£ (1, 0) :ie“f [ { [ Ex;{ikL(Mﬂw} “Ue_ (1, $)rydn
0

2
0 L

Fazendo a seguintes substituic@es krr, /L e v=¢ -6 naintegral temos:

A= ﬁ"axp[- y cosv]}dv

0

que corresponde a fungéo de Bessel de ordem Zgro,, mulfjplicada por2n

1 2 )
J,(u) =— | e™“¥dv
W=7
Com isso temos\ =2y u( e a equacado (29) pode ser reescrita em coordenadas

cilindricas como:

kr.r,

L jg(rl) r,dr,

g (r,) = % e“‘(J- e_ikZLJO(
0

Se o interesse estiver no campo distante, (apr@@male Fraunhofer) devemos
utilizar a Equacéo (30), que ao se usar as transigies para coordenadas cilindricas pode

ser escrita como:

krr,
L

(0 = [ N1 etearan
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Apéndice B

Fator de correcao temporal

Medidas utilizando chopper como modulador estadtdoas temporalmente devido
ao tempo finito que a pa leva para cortar o feb@mo mostrado na Figura B.1 quanto maior

o diametro do feixe mais arredondado ficara o siaahodulacao.

O tempo que a péa do chopper leva para cortar tetabra luz € dado pag, =v/2w,

ondew € o didmetro do feixe laserweé a velocidade linear da rotacdo (velocidade amgul
« ), senddR a distancia entre o centro de rotacdo até aoccdatfeixe. Se o chopper possui n

aberturas, entdo a freqiiéncia do sindl € 27/m/w.Assim temos qué,, = nw/7Rf .

Na maioria dos nossos experimentos usamos o choppen = 6 e R = 45 mm Na

saida do laseny = 750um e usando uma frequéncia 826Hz(o valor mais alto disponivel o
laboratorio) entéot,, =39us. O que representa uma resolugdo temporal muitoabam

relacdo a experimentos onde se utiliza amostrasteompo de vida curto, como GSGG, por

exemplo, ondeay =115us. A condigéo para se obter um bom singlig<<r.

Iy (b)

B o
Ll L

teh Tempo Ieh Tempo

Figura B.1 —Figura demonstrando como o sinal da olacfio é alterado. Em (a) o feixe possui uma catur
maior e o arredondamento no sinal é mais acentudimlque em (b) devido ao tempo que a pa do
chopper leva para barra-lo completamente.
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Comot.,ew sao grandezas proporcionais, se diminuirmos areimmo feixe na regiao

em que o chopper o corta, entdo conseguiremos umauicdo no tempo de chaveamento

t.n. Por exemplo, se tivermos uma lente que focalifeaxe comw = 20um, 37 vezes menor

do que o valor da saida, entéo teremgs=1us.

ten ity Tempo

I
Ll

Figura B.2 — Sinal transiente de uma medida Z-seamque o sinal é alterado pelo tempo de chaveanuent
chopper, os tempos final e inicial para a medidaahe ser tomados levando em conta esta
consideracéo.

Consideraremos agora o calculo da amplitdde do sinal quando a medida é feita

entre as linhas tracejadas da Figura B.2, nos tempe t; . Supondo-se que o sinal € uma

exponencial crescente com a amplitddé e tempor , temos:

—
N|—o~.

V(ts) =V, +AV(1— EX[{

“
womsenfef ]

Como, em Z-scaldV <<V, temos

V(t t .
) _,av_av b bl av ave [l
V() Vo Vo r| Vo Vo
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assim

AV V() V() -1
Vo Exd—tf/r]—Exy:{—ti/r]

onde

V(tf )/V(tl)_].:AT

Com isso, o fator de correcao temporal pode sev gad

C, = (Bxd-t; /]~ Exd-t /7))



