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DESENVOLVIMENTO DE METODOS PARA A GERACAO E CONTROLE DA
EMISSAO EM LASERS ALEATORIOS E SPECKLE

Danilo Mariano da Silva

RESUMO

Neste trabalho serfo apresentados novos métodos baseados na gerag¢éo e controle
de comprimento de onda em lasers aleatorios e lasers de diodo. Na primeira parte do trabalho
serda demonstrado um laser aleatério com realimentacdo localizada em filmes em
biopolimeros dopado com corante. O filme € constituido por um éacido desoxirribonucleico
e cloreto de cetiltrimetilamonio (DNA-CTMA) dopado com DCM. No dispositivo proposto,
a realimentag@o Optica para o laser aleatdrio ¢ dada por centros de dispersdo posicionados
aleatoriamente ao longo das bordas da area ativa. Os elementos de dispersdo sdo
nanoparticulas de didxido de titanio (TiO2) ou defeitos aleatdrios na interface entre o
polimero ativo e ar. Diferentes espectros de emissdo sdo observados, dependendo da
geometria da 4area excitada. Um unico ressonador aleatdério com dimensdes de
2.6 x 0.65 mm? foi fabricado com emissao aleatéria com realimentagio obtida pela excitagio
do dispositivo por completo. A segunda parte deste trabalho apresenta um novo método para
a geracdo e manipulacdo de franjas de contorno por meio de interferometria speckle com
comprimento de onda sintética, usando um unico laser de diodo com cavidade externa. A
cavidade externa permite sintonizar duas emissdes simultaneamente, o que por sua vez muda
o intervalo entre as franjas de contorno do interferometro, além de aumentar a estabilidade
do laser. Uma analise de Fourier € proposta como alternativa para medir o comprimento de

onda sintético resultante das duas emissdes do laser.

Palavras-chaves: Laser aleatéorio. DNA-CTMA. Interferometria Speckle. ECDL



DEVELOPMENT OF METHODS BASED ON THE GENERATION AND
CONTROL OF RANDOM LASERS EMISSION AND SPECKLE

Danilo Mariano da Silva

ABSTRACT

In this work, a new method is presented based on generating and controlling the
wavelengths emitted by diode lasers and random lasers. In the first part of this work, resonant
feedback random lasing from dye-doped biopolymer films is reported, consisting of a
deoxyribonucleic acid and cetyltrimethylammonium (DNA-CTMA) complex doped with
DCM dye. In the device, the optical feedback for random lasing is given by scattering centers
randomly positioned along the edges of the active area. Scattering elements are either
titanium dioxide nanoparticles or random defects at the interface between active polymer
and air. Different emission spectra are observed, depending on the geometry of the excited
area. A single random resonator with dimensions of 2.6 mm x 0.65 mm is fabricated and
random emission with resonant feedback is obtained by uniformly pumping the full device.
The second part of this work presents a new method for generating and manipulating contour
fringes produced with a single external cavity diode laser in a multi-wavelength speckle
interferometer. The external cavity allows tuning two simultaneous emissions, which in turn
changes the contour interval of interference fringes and also improves laser stability. A
Fourier analysis is applied as an alternative method for acquiring the resulting synthetic

wavelength from both emissions.

Keywords: Random laser, DNA-CTMA, Speckle Interferometry, ECDL
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1 INTRODUCAO

O transporte e difusdo da luz por meios opacos e espalhadores € um fenémeno
onipresente que faz parte do nosso dia-a-dia. O maltiplo espalhamento pode ser observado
nos mais diversos materiais como materiais bioldgicos, nuvens, na atmosfera, liquidos
brancos e papel [1]. Na Optica aplicada e fotbnica, entretanto, este fendmeno foi em muitas
situacOes evitado inicialmente, em algumas vezes até considerado problema. Como exemplo
temos os lasers randémicos, que levaram mais de trinta anos para se estabelecer como uma
linha de pesquisa desde sua proposta em 66 por Ambartsumyan e Letokhov [2], onde a
proposta foi apresentar a acdo laser em uma cavidade com um espelho substituido por
espalhador. Outro exemplo esta na luz coerente espalhada por uma superficie, resultando em
um padrdo de interferéncia conhecido como speckle ou granulado oOptico. Este efeito era
considerado um ruido que deveria ser evitado. Hoje sabe-se que, por esses espalhamentos
serem el&sticos, ndo perdem a informacéo Optica.

Hoje existe uma grande tendéncia para se estudar os mais diversos efeitos do multiplo
espalhamento da luz, a fim de formar novos dispositivos dpticos em materiais desordenados.
Neste trabalho, os nossos esfor¢os voltaram-se para o desenvolvimento tanto de novos lasers
em meios difusos quanto de um meio para andlise da luz difusa.

O desenvolvimento de um laser aleatério consiste da distribuicdo aleatoria de centros
espalhadores embebidos em um meio de ganho [1,2]. A realimentacdo Optica é dada pelo
maultiplo espalhamento dentro do meio ativo, resultando em uma emissdao omnidirecional
com alta coeréncia temporal e baixa coeréncia espacial [5]. Esta caracteristica proporcionou
as primeiras aplicacdes baseadas em sistemas de formacdo de imagem sem speckle [6] e
promissora para displays e aplicagdes em iluminacéo [7].

A emissdo de um laser aleatorio foi reportada com dois regimes de operagdo
diferentes para explicar sua origem: (i) regime com realimentacdo ressonante (resonant
feedback) [8], caracterizado por um espectro com multiplos modos com largura espectral
sub-nanomeétrica e frequéncias aleatorias das emissdes laser, e (ii) regime de realimentacao
incoerente (também conhecido como realimentacdo de intensidade — intensity feedback) [9],
consistindo de um espectro com uma Unica frequéncia com ampla largura espectral (da
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ordem de nandmetros), originado da realimentacdo apenas da amplitude, ou seja, emissao
sem cavidade ressonante [10]. Recentemente, uma interpretacdo alternativa a emisséo
incoerente foi dada pela associacdo do espectro a um alto nimero de modos que, acoplados
mutuamente, resulta em uma emissdo sincronizada que lembra o comportamento de laser
classico com travamento de modos [9,10].

Lasers randdmicos ja foram obtidos em diversos tipos de materiais, tais como:
semicondutores em po [8], suspensdes coloidais [9], fibras Opticas [13], tecidos biologicos
[14], cristais liquidos [15] e polimeros [16], demonstrando a facilidade de fabricacdo e
flexibilidade em termos de escolha de materiais para estes dispositivos.

Em filmes poliméricos, a acdo laser foi obtida pela integracdo de particulas
espalhadoras nas amostras [17] ou pela vantagem da variacao aleatoria no indice de refracédo
devido a rugosidade e irregularidades [18]. Polimeros baseados em DNA sdo uma escolha
promissora pela amplificagéo da luz e laser [17,18] tanto em cavidades tradicionais quanto
ressonadores aleatorios [21].

A acdo laser em lasers aleatérios é normalmente obtida com a realimentagédo
espacialmente distribuida, onde os elementos espalhadores estdo imersos no material ativo.
P4 de semicondutores [8] e suspensdes coloidais de particulas espalhadoras em solucGes
com corantes [9] sdo exemplos de laser aleatério com realimentacdo espacialmente
distribuida, onde variacdes locais e aleatérias do indice de refracdo sdo introduzidas na
regido de ganho, obtendo um meio espalhador amplificador.

Uma abordagem diferente foi proposta nos primeiros trabalhos sobre lasers sem
cavidade ressonante [22,23], onde o cristal laser foi posicionado entre um espelho e uma
superficie espalhadora. Baseamo-nos neste conceito para definir 0o mecanismo de
realimentacédo espacialmente localizado, desde que 0 meio ativo e 0s elementos espalhadores
estejam separados espacialmente. Nos primeiros trabalhos, entretanto, o espectro tipico de
um laser aleatdrio coerente, ou seja, uma emissdo multimodo com picos estreitos
posicionados em frequéncias aleatorias, ndo foi observado. O espectro caracteristico foi
observado pela primeira vez no trabalho de Cao et al, cerca de 30 anos depois [8].

Neste trabalho serd apresentada uma proposta de lasers aleatérios com realimentagdo
espacialmente localizada, onde dois elementos espalhadores s&o posicionados nas
extremidades de um meio de ganho excitado opticamente. Do meio espalhador foi detectada
uma emissdo multimodo com picos estreitos posicionados em frequéncias aleatorias,

servindo se elemento de realimentagdo e acoplamento de saida. Desta maneira, a luz



propagando ao longo do meio ativo é continuamente amplificada e retroespalhada pelo meio
espalhador, fechando o ciclo de realimentagao.

Um dispositivo foi desenvolvido baseado no principio acima, onde a emissao laser é
detectada a partir dos elementos espalhadores posicionados nas extremidades mais distantes
do meio de ganho. As dimensdes do dispositivo sdo de 2600x650 um?, com emissdo de alto
brilho de todas as extremidades, onde a luz ¢é espalhada para todas as dire¢des.

Este laser aleatério é caracterizado por apresentar uma frente de onda com alta
coeréncia temporal devida aos picos estreitos na emissdo, e baixa coeréncia espacial devida
ao espalhamento para todas as dire¢cOes, indicando que este tipo de laser pode ser uma
alternativa como fonte de iluminag&o.

A analise e caracterizacdo deste tipo de frente de onda foi outra preocupacdo neste
trabalho. Neste caso, buscamos montar um arranjo convencional para a caracterizacdo de
frentes de onda com mdultiplos comprimentos de onda, por ser um método importante no
campo da Gptica que vem sendo utilizada por muitos anos, além de possuir uma ampla gama
de aplicacdes.

Dentre as diferentes técnicas que aplicam mais de um comprimento de onda, a
interferometria de padréo speckle digital (digital speckle pattern interferometry - DPSI) com
dois lasers tem demonstrado resultados promissores na analise de frente de onda e lentes
térmicas [23]. Em ambos os casos, dois lasers com emissdo na regido do vermelho foram
convenientemente sintonizados pelo ajuste na corrente de alimentacéo e alinhados para gerar
uma frequéncia sintética, permitindo a caracterizacao térmica de materiais fotdnicos [24] e
a medida de poténcia Optica ao longo de toda a &rea tanto de lentes esféricas, quanto de lentes
progressivas [25].

Ao iluminar um interferdmetro com dois lasers propriamente alinhados e
sintonizados, geramos um comprimento de onda sintético que é muito maior que 0s
comprimentos de onda originais, 0 que representa uma extensdo das escalas de medida
comparado a um interferémetro com um dnico laser, e também representa uma reducéo na
sensibilidade de medidas [26]. Esta caracteristica leva a uma grande flexibilidade na escolha
de diferentes aplicacbes, uma vez que permite aferir distncias com uma ampla faixa de
resolucédo, indo de nandmetros até milimetros [27], [28].

Apesar dos bons resultados experimentais obtidos nestes trabalhos, um problema
enfrentado nesta técnica é a dificuldade em estabilizar as emissdes dos dois lasers

simultaneamente. O valor resultante da frequéncia pode ser instavel, necessitando de um



processo de resfriamento cuidadoso para estabilizar as emissdes termicamente, resultando
em um tempo de vida relativamente maior para a frequéncia sintética enquanto as emissdes
estiverem estacionadas com relacao a intensidade e emisséo central.

Neste trabalho é proposto o uso de um laser de diodo com cavidade estendida
(external cavity diode laser - ECDL) como maneira de obter uma emissdo dupla estavel e
facil de sintonizar, possibilitando a aquisicéo de franjas de contorno geradas em tempo real
permitindo o controle do comprimento de onda sintético em um interferdmetro speckle com
multiplos comprimentos de onda. Utilizando um laser de cavidade estendida é possivel travar
a amplitude relativa e as mudancas de frequéncia de ambas as emissdes, assim, resultando
em um padréo de franjas muito mais estavel [29].

O comprimento de onda sintético pode mudar fazendo deste interferdmetro uma
ferramenta conveniente tanto para aplicagdes homddinas (um comprimento de onda) ou
heterddinas (dois comprimentos de onda).

No presente trabalho, a emisséo de duas frequéncias de um Unico diodo com cavidade
estendida resultou em frequéncias sintéticas ao serem aplicadas a um interferémetro.
Também, seré apresentada a manipulacédo deste comprimento de onda sintético e uma analise
de Fourier para identificar as frequéncias sintéticas geradas a partir da emissdo do laser.

Esta tese foi dividida em sete capitulos. Este primeiro capitulo apresentou uma
introducdo geral sobre os temas estudados. O capitulo 2 apresenta os principais objetivos
desta tese de forma mais especifica. O capitulo 3 contém topicos com teoria basica sobre
espalhamento da luz (espalhamento simples com Rayleigh, Mie e speckle, e multiplo
espalhamento), tipos de localizacdo da luz, teoria basica de laser e lasers aleatérios. O
capitulo 4 dedica-se a teoria e experimento realizados com lasers aleatdrios com
realimentacdo localizada. O capitulo 5 é dedicado a teoria e experimentos com
interferometria speckle com maultiplos comprimentos de onda com um Unico laser com
cavidade estendida. E os capitulos 6 e 7 apresentam as conclusdes finais e bibliografia,

respectivamente.



2  OBJETIVOS

O objetivo deste trabalho é o estudo do comportamento da luz em meios difusos. A
proposta da primeira para parte do trabalho é apresentar uma nova metodologia para se
trabalhar com lasers aleatdrios. Para isso, serd apresentada uma nova geometria onde 0s
componentes basicos para a geracdo da acdo laser em meios difusos, centros espalhadores e
meio de ganho, serdo espacialmente separados, similar a um laser convencional com uma
cavidade Fabry-Perot em que os espelhos sdo substituidos por superficies difusas. Desta
forma, esperamos aumentar a eficiéncia em tais lasers, uma vez que sao diminuidas as perdas
por multiplo espalhamento, pois a oscilagdo dependerd unicamente do retroespalhamento da
luz pelos difusores, que é continuamente amplificada no meio de ganho.

Além da acdo laser, uma segunda proposta deste trabalho é o estudo da coeréncia espacial
da luz refletida em meios difusos. Neste sentido, foi escolhida a interferometria speckle com
dois comprimentos de onda para caracterizar frentes de onda difusas. A proposta é aproveitar
as caracteristicas desta técnica para avaliar o efeito da coeréncia na formacao de imagens. A
interferometria speckle é famosa por fornecer informacdes de superficies espalhadoras, tais
como relevo, rugosidade ou efeitos aplicados no material, e utilizar um segundo
comprimento de onda a faixa de medidas possiveis, pois 0 batimento entre os padrfes de
interferéncia de diferentes comprimentos de onda resulta em um comprimento de onda
sintético que pode ser ordens de grandeza maior que os comprimentos de onda originais.
Assim, o objetivo é apresentar uma nova metodologia para interferometria speckle, porém
com um laser com cavidade estendida para possibilitar o controle e a visualizagdo em tempo
real do batimento. Além disso, propomos uma avaliacao do espectro emitido para extrapolar
0 batimento resultante a partir de um espectro com multiplos comprimentos de onda,
desenvolvendo assim uma técnica versatil para futuros estudos que envolvem a compreensao
de efeitos relacionados a maltiplo espalhamento da luz e avaliagdo de laser aleatorio com

multiplos comprimentos de onda para uso como fonte de iluminagéo.



3 INTRODUCAO TEORICA

3.1 ESPALHAMENTO SIMPLES DA LUZ

A luz pode interagir de diferentes maneiras com particulas espalhadoras dependendo de
seu tamanho, forma e composi¢do. Quantitativamente, o espalhamento da luz possui trés
regimes distintos. Espalhamento Rayleigh, espalhamento Mie e dptica geométrica. O
espalhamento Rayleigh ocorre quando a dimensdo da particula x € muito menor que o
comprimento de onda incidente, A > x. O espalhamento por um conjunto de atomos pode
ser escrito como produto da secdo transversal de um Unico atomo e um fator de estrutura que
se origina da soma dos campos espalhados dos atomos individuais.

Se o espalhador é muito maior que o comprimento de onda, consistindo de &tomos com
uma separagdo d « A, as ondas emanando de cada 4&tomo se anulam em todas as outras
direcdes. O meio passa a ser considerado homogéneo, e pode-se aplicar dptica geométrica
para explicar o espalhamento.

Quando a dimensdo da particula espalhadora é da mesma ordem de grandeza que o
comprimento de onda incidente, A = x, a teoria de Mie é utilizada para estudar o
espalhamento da luz, caracterizado pela geracdo de fortes ressonancias que ocorre na
particula devido a interferéncia do campo espalhado.

Os principais parametros utilizados para caracterizar o espalhamento sdo: o tamanho da
particula x e o indice de refragdo relativo m.

2”;”“; m= % (1)
onde a é o raio da particula e, n, e n sdo os indices de refracdo do meio e do espalhador,

x = ka

respectivamente.

3.1.1 Espalhamento Rayleigh

Se as moléculas séo esféricas, como hélio ou outro gas nobre, a secdo de choque de
espalhamento Rayleigh pode ser expressa pela radiagcdo de um dipolo oscilante infinitamente
pequeno [30]. A amplitude e a intensidade de um campo elétrico propagando de um dipolo

sdo dados por
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onde w € a frequéncia oscilante, p é a magnitude do momento do dipolo oscilante induzido
pelo campo incidente, ¢ é a velocidade da luz no vacuo e ¢, é a permissividade elétrica no
vacuo. A geometria do espalhamento é apresentada na FIG. 1 onde o dipolo p estd a um
angulo B com o eixo vertical z; ¢ é o angulo de observacdo com respeito ao vetor do dipolo.
O vetor do campo elétrico espalhado E, (r, ¢) é perpendicular ao vetor de propagacdo O, e
esta disposto no plano do vetor do dipolo e vetor da propagacéo do espalhamento 6,, 6,, e

6, séo os angulos de espalhamento com respeito aos eixos £, § e 2. O termo w? na equacio

1 vem do fato da amplitude da radiacdo ser proporcional a aceleracdo da carga oscilante.

FIGURA 1 - Geometria do espalhamento Rayleigh [31]

Se o dipolo se comporta como um oscilador harménico, entdo a aceleracdo € a
derivada do deslocamento. A dependéncia de sen? ¢ é a projecdo da amplitude aparente do
momento do dipolo como visto da direcdo de observacdo. Quando a posicéo de observacéo
é ao longo do momento do dipolo, esta projecdo aparente tende a zero, e ndo hd campo
radiante. Os componentes do campo ndo radiante desaparecem com distancia maiores que
1/r, e sdo negligenciados, o que implica que o campo elétrico estd sendo medido como
muitos comprimentos de onda de um dipolo.

A intensidade da luz espalhada de um Unico dipolo oscilante é:
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onde A é o comprimento de onda no vacuo, A = 2nc/w.

O espalhamento da luz ocorre quando a oscila¢éo do dipolo é causada pela incidéncia
da radiacéo eletromagnética. Para o caso de uma molécula esférica, 0 momento de dipolo p
é induzido na mesma direcdo da polarizacdo do campo incidente, e € linearmente
proporcional ao campo elétrico incidente E;. A constante escalar de proporcionalidade é

chamada de polarizabilidade «.

p = ak; (5)

Substituindo p? = a?|E;|? e I, = (g4¢)|E;|?, n6s temos a intensidade espalhada por

uma molécula e a secdo de choque diferencial dadas respectivamente por,

ma?

I, = 2142hsa1¢ (6)
do,, 1
Is =a—5€r—211 (7)

onde se denomina-se simetria esférica, indicado o espalhamento de uma particula, e

2,2
d0se  T°Q

30 —-Sgl4sen2¢ (8)

Integrando a intensidade por toda a area de superficie de uma esfera fechada, o dipolo

nos da o poder de espalhamento total de uma molécula

8n3a
= 32 =1 9)

O poder de espalhamento total é frequentemente descrito em termos da se¢do de

choque de espalhamento total:

__P 8r3a? (10)
Ose T T 324t



A polarizabilidade pode ser relacionada com o indice de refracdo n pela equacdo de
Lorentz-Lorentz [30]:

_3gn?—1

- 11
N n2+2 (1)

onde N é o nimero relacionado a densidade do gés, moléculas por m~3. Entdo, a se¢éo de

choque de espalhamento para um espalhador simétrico pode ser escrita como

3 /.2 14\2
oo, = 24w (n 1 (12)
A*N2\n? + 2

Note que (1/N)[(n? — 1)/(n? + 2)] é independente da densidade, como requerido
por a para ser propriedade individual de um atomo ou molécula. 3/(n? + 2) é um fator de
correcdo do campo que geralmente é valido para gases e aproximadamente valido para
liquidos e solidos [32]. Como o indice de refracdo € aproximadamente 1 para a atmosfera e
outros gases de baixa densidade, a se¢do de choque de espalhamento pode ser aproximada
para

_3nrdm-1y
Oge :—3/14 <—N ) sen“¢g (13)

Pelo resultado acima podemos notar que a secdo de choque de espalhamento
Rayleigh é inversamente proporcional a quarta poténcia do comprimento de onda, 0 que
explica a cor azul do céu devido ao maior espalhamento de comprimentos de onda menores.
Outra caracteristica apresentada é a dependéncia do quadrado do indice de refracdo das
particulas em relacdo ao meio, indicando que a sec¢do de choque de espalhamento pode ser
modificada com variacdo no indice de refracdo, levando o fendbmeno a um espalhamento

ndo-linear [33].

3.1.2 Espalhamento Mie

Quando os espalhadores se tornam maiores, o problema do espalhamento se torna

mais complicado. Primeiro, o espalhador ndo pode mais ser simplificado a apenas um dipolo
9



porque radiacGes de ordens superiores (dipolo magnético, quadrupolo elétrico, ...) sdo
levadas em conta. Segundo, a relagdo entre a distribuicdo de carga induzida e o campo
incidente ndo podem ser tratados como um caso estatico, mas com as equacdes de Maxwell
com condicdes de contorno para o espalhador em particular ser resolvido estritamente. Como
consequéncia da linearidade das equacdes de Maxwell e das condi¢Ges de contorno, a
amplitude do campo espalhado é uma funcéo linear da amplitude do campo incidente. Na
regido do campo distante, onde kr > 1, o campo espalhado Eg pode ser decomposto em duas
componentes Eg; e Eg,, que sdo os planos paralelo e perpendicular do espalhamento. A
relacdo entre o campo espalhado e incidente esta apresentada na forma de matriz [34] a

sequir,

(ESZ)ZL“‘Z) (52 53)<Ei2> (14)
Sy S1/\Ex

onde os elementos S; (j=1,2,3,4) da amplitude de espalhamento na matriz dependem do
angulo de espalhamento 6, e do angulo azimutal ¢. No caso geral, a polarizacdo é alterada
pelo espalhamento através dos elementos ndo diagonais da matriz. O espalhamento é
simplificado se o espalhador é esférico, onde S; =S, = 0 e S; e S, dependendo apenas de
6. Considerando o campo como sendo determinado a distancias muito maiores que o
comprimento de onda, podemos determinar as funcGes de espalhamento, dadas pelas
expressoes a seguir [32], [35],

2n+1 0 o)

51((:)) = ; —( ) [anT[n (COS ) bn zn(cos )] ( I 5)
2n+1 0

52(9) - ] ( ]) [anln(COS G)) ; bnﬂn(COS )] (16)

onde n representa 0 nimero do modo, indicando que é o nimero de comprimentos de onda
ao redor da circunferéncia de uma esfera. A dependéncia de © na se¢do de choque diferencial
nas equacdes 15 e 16 vém das fungbes m e t, enquanto os coeficientes a, e b, sdo
dependentes do indice de refracdo relativo m = ng/n,,, onde n; e n,, sdo o indice de
refracdo do espalhador e do meio, respectivamente, e dependente de tamanho a = 27n,,x/A,
onde x é o didmetro da esfera e A € o comprimento de onda.

10



FIGURA 2 - Geometria tipica que representa o espalhamento Mie[36].

O angulo de espalhamento © é definido na FIG. 2 e pode ser calculado por,

1
— 1 17
1, (cos ©) - B; (cos®) (17)
d
7,(cos©) = I8 Pl(cos @) (18)

As funcgbes m e T sdo polindmios de Legendre [32]. Os coeficiente a,, e b,, sdo dados por

3 m¥, ()¥',,(ma) — m¥,,(ma)¥', ()
T T W, (ma) — m, (ma)E (@) (19)

b = m¥, ()¥',,(ma) — m¥,(ma)¥',(a)
T mE(@V(ma) — ¥, (ma)E (@)

(20)

O termo x representa o parametro de tamanho e o termo m representa a parte
imaginaria do indice de refracdo. Os termos W', (ma) e ¢ (a) sdo funcdes de Ricatti-Bessel
e escritas em termos da funcdo esférica de Bessel.

A teoria de Mie permite calcular os campos resultantes de uma onda plana espalhada
por uma esfera, e assim determinar a se¢do de choque total da particula. Para isso, considera-
se a componente da onda espalhada na direcdo e polarizacdo da onda incidente (6 = 0,¢ =

0), resultando na seguinte equacéo [30],
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%Z(Zn +1) {Re(ay, + by} (21)
n=1

ma?

Este pardmetro é importante para determinar caracteristicas de um meio
desordenado. A partir da secdo de choque, podemos determinar juntamente o livre caminho

médio uma vez que temos o nimero de particulas por unidade de volume do meio p.

= — (25)

3.1.3 Padrao Speckle

O padrdo speckle é uma distribuicdo de intensidade aleatéria observada quando uma
superficie rugosa € iluminada por uma fonte de luz coerente, sendo a rugosidade desta da
mesma ordem de grandeza do comprimento de onda utilizado. Este fendmeno é formado
pela introducdo de uma fase aleatdria sobre todas as ondas parciais que sdo somadas em um
ponto de observacdo determinado, gerando uma intensidade aleatéria devido a efeitos de
interferéncia.

A descrigdo estatistica do speckle foi desenvolvida originalmente por Goodman [37] e
Dainty [38]. O modelo descreve o campo refletido de um meio aleatério sendo constituido
por espalhadores discretos em um volume finito. A amplitude complexa do campo em um
determinado ponto no espaco pode ser expressa pela soma de fasores aleatdrios (vetores de
onda aleatérios). Cada fasor na soma é uma onda parcial com fase aleatoria espalhada de
uma superficie, e que chega a um ponto de observacdo. A amplitude complexa E do campo

em um ponto de observagdo é dada por [37], [39]

N N
1 . 1 .
E=— E Aje™ = — E Aje T (23)

onde A; € a magnitude aleatoria de j fasores randomicos elementares, r € a distancia do
ponto de espalhamento da superficie j até o ponto de observacdo, e ¢; = kr; representa as

fases aleatdrias . As propriedades da amplitude complexa na eq. 23 sdo determinadas pelas
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propriedades estatisticas de um fasor aleatdrio elementar. As consideragdes assumidas por
Goodman [37] para validar este modelo sdo: (a) para cada elemento aleatério j, magnitude
A; e fase aleatoria ¢; sdo estatisticamente independentes, e independentes de todas as outras
magnitudes e fases aleatorias, e (b) a fase ¢; € uniformemente distribuida entre —m e . A
consideracao (b) é valida apenas se a rugosidade da superficie for maior que o comprimento
de onda. O modelo da soma de fasores aleatérios com estas consideracGes pode ser
interpretado como uma trajetoria aleatéria em um plano complexo, onde a magnitude de
cada passo é independente de sua dire¢do, e hd a mesma probabilidade de dar um passo para
qualquer direcdo em particular.

Para um grande nimero de fasores, o limite N — oo pode ser usado, permitindo que o
teorema do limite central possa ser aplicado [40]. Sob as consideracdes (a) e (b), a funcéo
densidade de probabilidade para uma amplitude complexa, dada na eq. 23, pode ser expressa

por suas componentes real e imaginaria E = E” + jE*, na forma Gaussiana a seguir,

2 202

pr‘,i(Eri El) = 27_[0_2 (24)

N
1 (42)
2 = lim — )y —* 25
d NL%NZ > (25)

2 ™2
1 e[_1<E)+<E)]

As componentes real e imaginaria da amplitude complexa possuem média igual a
zero, (ET) = (E') = 0, apresentam variancias iguais ((E")?) = ((Ei)z) = ¢2, e s40 ndo
correlacionadas (ETE') = 0. As chaves (---) representam a média por toda a superficie
rugosa estatisticamente equivalente. Sob estas condi¢cGes a estatistica da amplitude
complexa, descrita pela funcéo densidade de probabilidade na eq. 24 é dita como sendo uma
gaussiana complexa circular com média-zero.

Para a maior parte dos experimentos realizados em frequéncias Opticas, a intensidade
da onda € usualmente medida diretamente. Portanto, é importante determinar a estatistica da
intensidade e fase total em pontos determinados. As componentes real e imaginaria do

campo séo relacionadas a intensidade | e a fase total 8 pelas relagdes

E" =+Icos@

. (26)
Ei =+Isen6
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Usando técnica padrdo para transformacdes de varidveis aleatorias [37], a densidade
de probabilidade marginal para a intensidade é calculada usando (24) e (26)

1 _1
p, (1) = 'u—e ke para 1 =0 (27)
1

onde u; = 202 é a média da intensidade. E a densidade de probabilidade marginal para a

fase é dada por

1
p(@)zﬂpara—nsegn (28)

Entdo, assumindo (a) e (b), a estatistica para 0 campo é uma Gaussiana complexa
circular com média-zero, para a intensidade ela é uma exponencial negativa, e para a fase
total ela é uniformes entre —m e . Tanto que o padréo speckle € dado como totalmente
desenvolvido estatisticamente [37].

Em alguns experimentos, as premissas (a) e (b) podem nao ser sustentadas, como por
exemplo quando a fase aleatdria ndo é uniformemente distribuida entre —m e 7, ou 0 nimero
de ondas parciais espalhadas N é pequeno e a aplicacdo para o teorema do limite central ndo
é confidvel. Neste caso, temos um padrdo speckle ndo-Gaussiano, e este pode ser analisado

por outros métodos, apresentadas nestes trabalhos [41]-[43].

3.2 MULTIPLO ESPALHAMENTO DA LUZ

Dentre os modelos que descrevem o maltiplo espalhamento da luz, a aproximacao
por difusdo é um dos métodos mais simples.

O transporte da luz por maultiplos espalhamentos elasticos em um meio esta
fortemente dependente da relacdo de dois pardmetros: o tamanho meédio S dos espalhadores
que compde o meio € o comprimento de onda A da radiagdo. Se A >> S, a resolugdo espacial
da onda néo resolvera os defeitos e faltas de homogeneidade, e o espalhamento sera fraco.
Neste caso, pode-se assumir que o meio é localmente homogéneo e o material ndo uniforme
é composto por particulas subatdmicas discretas. Ja em um meio largo, hd um acumulo de
efeitos espalhadores e o transporte de uma onda difusa é estabelecido. A aproximacao por

difusdo considera o transporte de ftons como o processo de uma trajetoria aleatoria e tanto
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a fase quanto a interferéncia da luz em um meio homogéneo ndo séo levados em
consideracdo. Entretanto, sob certas condigdes, oferece uma representacdo correta da
propagacao da luz na presenca de multiplos espalhadores.

Outro parametro importante para caracterizar a difusdo da luz em meios turbidos é
o livre caminho médio de transporte [*, que representa a distancia média que a luz percorre
no meio sem sofrer alteracdo na direcdo e na fase, e mantendo a distribui¢édo de intensidade
isotropica [44]. Um dltimo pardmetro a ser considerado € o livre caminho médio de
espalhamento Lg, que é a distancia média entre dois evento de espalhamento. O fendmeno
de difusdo no espalhamento multiplo de ondas em amostras macroscopicas é descrito com
constante de difusdo igual a D = [*v/3, onde v € a velocidade média de propagacdo da
energia no meio espalhador e [* € o livre caminho médio de transporte. O processo pode ser

descrito segundo a seguinte equacéo:

% = DA%¢(r, t) (29)

onde ¢ € a densidade de fétons e D é o coeficiente de difusdo, v pode ser menor que a
velocidade de propagacdo de uma onda no espaco livre. A interferéncia das ondas néo é
considerada neste modelo. Para ser totalmente acurado, o modelo de difuséo necessitaria
incluir as propriedades inerentes a fase e o incremento na intensidade devido a interferéncia
construtiva da luz pelo reforco da luz espalhada na mesma direcdo de incidéncia, conhecido
como cone de retroespalhamento [45]. Apenas este incremento da intensidade é levado em
conta neste modelo, e por conta disto, tende a diminuir o constante de difuséo, produzindo
entdo uma perturbacdo artificial. De fato, a diminuicdo da constante de difusdo é diretamente
relacionada a perturbacdo do meio. A densidade de espalhadores determina a aplicabilidade
da aproximagcéo por difuséo. Para um baixo numero de espalhadores, as ondas propagam-se
pelo meio, validando o método para explicar o espalhamento. Caso contrario, para alta
densidade de espalhadores, o0 método de difusdo ndo € apropriado e ocorre localizacdo das
ondas [46][47][48].

3.2.1 Localizacgao fraca da luz e retroespalhamento coerente

O modelo de difuséo, embora descreva bem muitos fendbmenos experimentais para o
multiplo espalhamento da luz, ignora efeitos de interferéncia. Entretanto, a interferéncia
15



sobrevive ao espalhamento multiplo, como pode ser observado no padrdo speckle em
reflexbes e transmissGes da luz coerente apds incidir em meios espalhadores. Se o0s
espalhadores podem mover-se por distancias da ordem do comprimento de onda da luz ou
mais dentro da escala de tempo de medida, a distribuicédo espacial da intensidade espalhada
sera a média dos padrBes de speckle que vao alternando até a intensidade ser totalmente
uniforme. Por exemplo: amostras liquidas em que os espalhadores estdo sujeitos a
movimento Browniano, ou amostras rigidas que estao girando, levam a um padrdo uniforme
de intensidade se ndo houver interferéncia entre os caminhos da luz. Um tipo de interferéncia
sobrevive, entretanto. Exatamente na direcdo contraria de incidéncia da luz, as ondas
propagam-se ao longo do mesmo caminho em direcGes opostas (caminhos reversos no
tempo) e sempre terdo a mesma fase e interferem construtivamente.

Afastando-se desta direcdo, a diferenca de fase aumenta e a somatoéria das ondas
espalhadas de diferentes caminhos se torna incoerente. Como consequéncia, a intensidade
medida na direcdo de retro espalhamento sera duas vezes maior que a intensidade em outras
direcdes. Este fendmeno € chamado de localizacdo fraca da luz, que se manifesta na forma
de um cone de retro espalhamento coerente (Coherent Backscattering - CBS)[49].

Para entender o fendmeno de localizagdo fraca da luz, vamos abordar as teorias que
se baseiam na difuséo da luz em meio desordenados utilizando eletromagnetismo classico.
[32], [50]. Para calcular a parcela de luz espalhada de forma retroativa, vamos considerar k;,
com comprimento de onda A, representando o vetor de onda incidente no meio que sofre o
primeiro espalhamento no ponto x;. Este feixe se propaga no meio e sofre uma série de

espalhamentos elasticos com vetores de onda k;, ki, ..., k, = kg, onde k; € o vetor de onda
depois do jt* evento de espalhamento ek, € 0 vetor de onda final. Para a teoria de transporte

classico, assume-se que todas as possiveis sequéncias ndo sdo correlacionadas como
resultado da natureza aleatdria da distribuicdo dos espalhadores. Contudo, para qualquer
sequéncia contra-propagante também com vetor de incidéncia inicial k; espalhado em um

ponto inicial x;, e saindo do meio em uma posicao x,,, com vetor k. A intensidade espalhada

da luz em um angulo 0, entre k; e k¢, & dada pela soma dos quadrados de todos os campos

1(9) = Z E(xi, kij Xf, kf) E* (xi, ki; Xm» kf)
iLm,f (30)

X exp[i(kixi - kfxf) - i(kixl - kfxm)]
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Esta somatoria pode ser dividida nos trés termos a seguir:

1(6) = Z E (i, keis xp, ke ) E* (20, ki xp, k) (31)

xl-,xf

) B kg, ky) B (ks i ) X explike + kp) = ixi =) ap)

x,:,Xf

+ Z E(Xi, ki;Xf, kf) E*(xl,ki;xm, kf)exp[L(klxl — kfo)
izlzm=f (33)

k| [k K ke k| ke

FIGURA 3: Espalhamento da luz através de uma série de espalhadores- () x; = x;; X = X,
(b) x; = xpm; xp = x; ;(C) outras configuragdes.[50]

As variaveis da equacdo 30 estdo descritas a seguir: E(xi, ki; xg, kf) é a amplitude
complexa do campo em (xf, kf) e sua fonte no ponto (x;, k;); € k; e k; sdo os vetores da
onda incidente e espalhada, respectivamente. A intensidade espalhada I(6) do meio é obtida
pelo produto de E e E™, e ponderada por fatores externos da fase incidente e espalhada nas
condigdes iniciais e finais do espalhamento. Para o retroespalnamento coerente &
considerada apenas a parcela EE™, onde x; = x; e x; = x,,. Entretanto, angulos menores de
6 correspondem a caminhos maiores de x; a x;, 0 que indica que perto da direcdo de
retroespalhamento ha mais contribui¢cdes de caminhos mais longos percorridos dentro da

amostra.
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Os termos nas equagdes (31), (32) e (33) estdo representados na FIG. 3. O primeiro
termo da equacdo 31 na FIG.3a nédo apresenta nenhuma dependéncia angular. Corresponde
aos espalhamentos mudltiplos incoerentes sofridos pelos feixes. O segundo termo da
equacdo 32 na FIG. 3b corresponde aos espalhamentos multiplos coerentes na direcédo
retroativa e € responsavel pelo efeito de localizacéo fraca dos fotons. Esse termo corresponde
a interferéncia entre uma onda que viaja em um percurso, determinado por uma sequéncia
qualquer de espalhamento, e uma onda que percorre 0 caminho inverso sobre a mesma
sequéncia de espalhadores. A intensidade dos feixes correspondentes ao segundo termo de
fase (kix; — kpx;) — (kix; — k). O terceiro termo na equagio 33 na FIG. 3c descreve o
espalhamento completamente aleatério. Ele € responséavel por uma grande flutuagédo espacial
na intensidade espalhada por solidos desordenados. Para um meio desordenado cujas
particulas espalhadoras estdo suspensas em liquidos e movem-se aleatoriamente, uma média
na intensidade da luz espalhada, sobre um tempo grande em relacdo ao tempo de coeréncia
da luz espalhada, causa o desaparecimento dessas flutuacoes.

A diferenca de fase total 46 entre duas ondas parciais correspondentes &,

A8 = (k;x;) — (kfxf) = (k; + kf)(xl- - xf) = 4Tﬂsin (g) lx; — x| (34)

onde ri e r Sa0 as posicdes iniciais e finais dos centros espalhadores, e 8 € o0 angulo entre k;
e kr. Com o aumento de 0, a interferéncia para caminhos individuais da luz oscila com
periodos de |x; — x,|. E por sua vez, com o aumento do periodo |x; — x,|, a oscilacao
periddica se torna cada vez menor. Como o campo total espalhado é a soma de todas as ondas
parciais com seus pares contrapropagantes com X € X, entdo na direcdo de
retroespalhamento (6 = 0), todos os pares interferem construtivamente e, para 6 mais largos,
a interferéncia é integrada pela diferenca dos pares e a somatdria € incoerente. Entdo, com
um determinado angulo solido ao redor da diregdo exata de retroespalhamento, havera um
incremento na intensidade do cone. Desde que a média dos valores de |x; — x,,| seja VD,
onde 1 é 0 periodo que o foton permanece dentro do material e D = [,v/3 é 0 coeficiente de
difusdo. Para a menor sequéncia possivel (n = 2), a distancia média entre dois eventos de

espalhamento serd o livre caminho médio de espalhamento ls. Assim, é esperado que a

largura do cone de retroespalhamento seja proporcional a A/./1,l,. Para o caso de |; e |s serem
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proporcionais, € esperado que a largura do cone de retroespalhamento seja proporcional a

razdo entre o comprimento de onda e o livre caminho médio A/1 [51].
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3.2.2 Localizagao forte da luz - localiza¢ao Anderson

Localizacdo forte da luz é um efeito que ocorre quando a interferéncia destrutiva
entre as ondas espalhadas, em um meio altamente espalhador, inibe a propagacao das ondas
ao longo de escalas mais largas que o comprimento de localizagéo, que é caracterizado pelo
decaimento exponencial da energia transmitida [52]. Isto leva o coeficiente de difuséo a ser
igual a zero, D — 0 [48], [53]-[55]. Este fenémeno é chamado de Localizacdo Anderson, e
sua descoberta ocorreu em 1958 por P. W. Anderson [48]. O modelo estudado por Anderson
envolvia um elétron em uma estrutura com disseminacdo aleatéria das energias de sitios
causados por uma fonte de desordem. O elétron tem permissdo de pular entre sitios vizinhos
através de termos de acoplamento dos potenciais vizinhos mais proximos. Anderson mostrou
que a funcédo de onda dos elétrons se localiza a apenas alguns sitios em todos 0s momentos,
desde que a quantidade de aleatoriedade seja suficientemente grande.

Sistemas Opticos tem atuado com um papel distinto e fundamental no entendimento
e observacdo experimental da localizacdo Anderson. Fenbémenos Opticos podem ser
facilmente visualizados, além de diversas ferramentas e técnicas que podem ser empregadas
para o estudo da localizacdo. Foi demonstrado que ondas coerentes em uma dimenséo e
duas dimensdes em sistemas desordenados ndo conectados estdo sempre localizadas [56].
Para sistemas conectados, se a amostra for consideravelmente mais longo que o raio de
localizacgdo, os efeitos de contorno sdo minimos e podem ser ignorados [57]. J& para ondas
coerentes em trés dimensdes, o poder de espalhamento precisa ser maior que um valor de
limiar para a localizacdo ocorrer [58]. O poder de espalhamento é caracterizado pelo
comprimento de transporte de espalhamento [*, e pela condi¢do de loffe-Regel [59] que
determinam que para observar localizacdo Anderson, a desordem precisa ser forte o bastante
de forma que o comprimento do transporte de espalhamento da onda seja da ordem do
comprimento de onda.

Experimentalmente, a busca pela localizacdo Anderson ja foi reportada através do
controle da escala entre as inomogeneidades e o comprimento de onda, e aumentando o
contraste do indice de refracdo [53], [60]-[63].
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3.2.3 Conceitos basicos sobre laser

Em um atomo, o estado de energia corresponde ao nivel de energia de um elétron
com respeito ao nucleo, normalmente o nivel fundamental. A absorc¢do e emisséo da luz
causada pela transicdo de elétrons entre um estado de energia e outro, e a frequéncia
relacionada a diferenca entre os niveis de energia mais elevados e menos elevados é dada

pela equacéo de Planck[64],
hf =E, — E; (35)

onde h = 6.626 x 10734Js. O féton é descrito como um pacote discreto de energia emitido
ou absorvido por um sistema onde ocorre interacdo entre a luz e a matéria. A FIG. 4 apresenta
um sistema com dois niveis de energia. Um elétron no estado de menor energia pode ser
excitado para um nivel de maior energia através da absorcdo de um fdton incidente. Um
elétron, inicialmente em um estado de energia mais elevado pode retornar ao nivel
fundamental e emitir um féton. Este processo é chamado de emissdo espontanea e é
caracterizado por apresentar fotons com fases e frequéncias aleatdrias. No entanto, a
transi¢do de um nivel mais energético para um nivel de menos energia pode ser induzida por
um féton. Esta emissdo é denominada emissdo estimulada. Os fotons emitidos de forma
estimulada dividem a mesma fase, frequéncia e polarizacdo do foton incidente.

A emissdo estimulada constitui a condicao béasica para a acdo laser.

— 00 ® [ X )
Foton
incidente /\/\/\,
Absor¢ao Em|s§ao Emisse’a’o
espontanea estimulada
v Y .
[ ]

FIGURA 4 - Diagrama representando a transi¢éo entre niveis de energia, destacando os processos de
absorc¢do, emissdo esponténea e emissdo estimulada.

Para gerar luz com coeréncia Optica e uma contribuicdo significativamente maior da
energia estimulada em relacdo a emissao espontanea, a populacdo no nivel mais energético

precisa ser maior do que no nivel fundamental, o que se chama de inversdo de populacéo.
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Considerando N; e N, como sendo a populacdo de elétrons nos estados de energia
fundamental e excitado, respectivamente, no equilibrio termodindmico, a distribui¢do da

populacdo é descrita pela Lei de Boltzmann:

< — e—(Ez—E1)/kT (36)

onde k é a constante de Boltzmann e T é a temperatura.

Neste caso, N, é sempre menor que N; e ndo ocorre amplificacdo da luz. O laser é
necessariamente um sistema fora deste equilibrio, que pode ser alcancado com adigdo de
energia externa por um processo chamado bombeio a fim de manter um namero de 4tomos
suficiente no nivel excitado.

Basicamente o laser € constituido de trés componentes essenciais: 0 meio
amplificador, um mecanismo de realimentacdo, uma fonte de excitacdo, ou bombeio, a fim
de manter um numero suficiente de atomos no nivel excitado. Em lasers convencionais, 0
mecanismo de realimentacdo ocorre por uma cavidade ressonante, o meio de ganho pode ser
constituido de diversos materiais, tais como sélidos, liquidos, gases ou semicondutores, e a
fonte de excitacdo pode ocorrer uma fonte de eletricidade, reacdes quimicas ou uma fonte
de luz.

A cavidade mais simples conhecida é um ressonador Fabry-Perot. Nesta cavidade,
0os modos longitudinais sdo ondas estacionarias que sofrem uma diferenca de fase com
maultiplos inteiros de 2w em uma volta na cavidade. A luz sofrendo uma realimentacdo
ressonante, sendo refletida de volta para a cavidade a cada volta completa, sendo que um dos
espelhos da cavidade € parcialmente refletor para permitir a emissdo de parte da radiacdo
para fora da cavidade. A refletividade parcial gera um fator de perdas no modo da cavidade.

Quando as perdas por duplo passo se igualam ao ganho gerado em cada passagem na
cavidade, a condigéo para a oscilacdo laser com o bombeio é estabelecida, ao que chamamos

de limiar laser. Assumindo que a intensidade é aumentada por um fator de exp(k,l) por
passagem, k, o coeficiente de ganho por unidade de comprimento, | o tamanho do meio

ativo em relacao ao eixo optico, temos:

Rleexp(kg —ay )2[ =1 (37)
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com R; e R, sendo as refletividades dos espelhos, e a,, um parametro que representa todas
as perdas por espalhamento devido a presenca de rugosidade nas faces do meio ativo e
impurezas contidas nele, o que leva a perdas por disperséo angular [64].

A equacéo (37) pode ser escrita como:

kg2l = a, 21 — In(RyRy) (38)

Desta forma, podemos observar que a condigdo para o limiar laser seja que o ganho
(kg) se equipare as perdas (a,, R; e R;). Por esta analise nota-se que, em lasers
convencionais, a presenga de impurezas leva ao aumento das perdas no ressonador, 0 que

consequentemente gera um aumento do limiar laser, diminuindo a eficiéncia do sistema [65].

3.2.4 LASER RANDOMICO

Um laser aleatorio consiste da distribuicdo aleatoria de um aglomerado de particulas
espalhadoras combinadas com um meio opticamente ativo [3], como pode ser observado na
FIG. 5 abaixo,

FIGURA 5 - Diagrama representando um laser aleatério[3]

Durante muito tempo, o espalhamento éptico foi considerado um problema para a
acao laser e aplicacBes devido as perdas por espalhamento em cavidades ressonantes
convencionais. Entretanto, com desordem em um meio de ganho, o espalhamento pode atuar
como um ponto positivo tanto para a amplificacdo quanto a oscilacdo laser.

O mudltiplo espalhamento aumenta o caminho e o tempo da luz dentro do meio ativo,
aumentado assim a amplificacdo laser. Adicionalmente, a luz recorrente pode fornecer

realimentacdo coerente para a oscilacdo laser. O percurso percorrido € equivalente a
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percursos fechados que ndo permitem que os fétons retornem aos seus estados originais. Os
conjuntos de espalhadores podem ser interpretados como uma cavidade ressonante onde o
campo eletromagnético no seu interior possui ressonancia espacial.

Desde o trabalho pioneiro de Letokhov et al. [2] a agédo laser em meios desordenados
vem sendo objeto de intenso estudo teorico e experimental. O processo de amplificacdo da
luz por meio da emissdo estimulada, assim como em um laser convencional, compete com
as perdas. Enquanto o ganho, em lasers randémicos, depende da energia de excitacdo e do
poder de espalhamento do meio, as perdas séo relacionadas a absorcdo e os fotons que
escapam do meio.

Com relacdo aos processos de realimentagcdo, os lasers aleatérios podem ser
classificados em dois tipos: (i) laser com realimentacdo coerente e ressonante, e (ii) com

realimentacédo incoerente. Estes processos serdo tratados nas se¢oes seguintes. [3]
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3.2.5 Tipos de laser aleatorio - incoerente

O Laser randémico com realimentacdo nao ressonante ou com realimentacédo
incoerente ocorre no regime difusivo [9], [66]-[68]. Assim que a luz incide em um meio
desordenado, ela é rapidamente espalhada e percorre caminhos aleatérios antes de sair do
meio [10]. Na presenca de ganho, o foton pode induzir a emisséo estimulada de um segundo
foton. Quando o comprimento de ganho se aproxima a média dos comprimentos dos
caminhos percorridos no meio, a probabilidade de um féton gerar um segundo foton antes
de sair do meio aumenta, levando a um aumento na densidade de fotons. Entretanto, a fase
dos fétons é negligenciada, pois neste comportamento difusivo, onde I, > A, a probabilidade
de a luz voltar a sua posi¢do original € muito baixa. Este comportamento € chamado de
realimentacdo incoerente devido a sua emissdo ser bastante similar a emissao amplificada
estimulada, apresentando espectro de emissdo de muitos nandmetros que estreita
rapidamente para poucos nandmetros com o aumento da energia de excitagéo, e apresenta
uma relacdo de excitagcdo-emissao similar a um laser convencional, com um limiar a partir
de uma certa energia de bombeio.

O estudo da emissdo laser em meios difusos foi proposto para desenvolver lasers em
que a frequéncia emitida e estabilidade ndo fossem fortemente dependentes das
caracteristicas da cavidade ressonante, como uma alternativa para aplicacfes que necessitam
de alta uniformidade espacial de iluminacdo e alta estabilidade. O primeiro trabalho
apresentado neste tema foi em 1966 por Ambartsumyan et al. que testou uma cavidade laser
em que um espelho da cavidade Fabry-Perot foi reposta por uma superficie espalhadora,
resultando em multiplos espalhamento da luz na cavidade [2].

Em 1968, Letokhov [69] propds teoricamente a auto-geracdo de luz em meios de
ganho espalhadores em regime difusivo (i.e. A < [; « L). Resolvendo a equacao de difuséo
para a densidade de energia de fotons na presenca uniforme e linear de ganho, ele mostrou
que assim que o volume de espalhamento no meio excede um volume critico V = [;1;/3, a
densidade de energia do foton cresce exponencialmente com o tempo. Isto porque 0 processo
de geracdo de fotons € analogo a multiplicacdo de néutrons em uma bomba atdmica [70],
este dispositivo ¢ chamado algumas vezes de “bomba fotonica”. No caso do laser, a

intensidade da luz nao diverge porque o ganho se esgota rapidamente e [, aumenta. Este

trabalho sé foi demonstrado experimentalmente em 1986 com Markushev et al. que mostrou
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que p6 de NasLa,_,Nd,(Mo0,), sob bombeio ressoante com laser de pulsos curtos (30 ns)
a baixa temperatura (77K), poderia produzir emisséo laser [71].

Em lasers de pd, é dificil determinar se a realimentacdo € dada por multiplos
espalhamentos ou reflexdo interna, porque 0 meio de ganho e os elementos espalhadores ndo
estdo separados no p6. Em 1994, Lawandy et al. [9] demonstrou uma emisséo laser isotropica
de uma solucdo de laser de corante bombeado opticamente, no qual continha suspensdes de
microesferas de rutila (TiO2). Um colapso da emisséo da largura de linha de emisséo foi
observado apds um determinado limiar de bombeio e foi interpretado como comeco da acédo
laser, quando o ganho excede a intensidade de perdas no sistema devido a maultiplos
espalhamentos com o aumento do caminho percorrido pelos fotons.

O estreitamento da largura de linha é um fendmeno conhecido mesmo em meios
amplificadores homogéneos devido a amplificacdo de emissao estimulada (ASE). Mas o
aspecto em destaque neste experimento foi que o limiar de bombeio em que emisséo estreita
drasticamente foi quase duas ordens de grandeza menor comparado ao caso da emissdo
estimulada em laser de corante sem espalhadores. Além disso, a intensidade do pico de
emissdo aumentou mais de trés ordens de magnitude com a adi¢do de espalhadores [72]—
[74]. Diferente do meio ativo pulverizado, os espalhadores no laser de corante separam o
meio amplificador e os espalhadores, permitindo desta forma que as caracteristicas do
espalhamento sejam modificadas, independente do meio ativo, pela densidade de
espalhadores e concentracdo de corante. Isto facilita um estudo sistematico do efeito do
espalhamento na realimentacéo.

Mais recentemente, uma nova interpretacdo para a realimentacdo incoerente foi
apresentada. Leonetti et al e Consoli et al demonstraram que a realimentagéo incoerente com
a emissdo com largura de poucos de nanémetros é resultado de um alto nimero de modos
emitidos simultaneamente, mutuamente acoplados em uma emiss@o sincronizada, muito

similar ao efeito de travamento de modos [12], [75].

3.2.6 Tipos de laser aleatdrio - coerente

Quando o livre caminho médio de transporte é comparavel ao da luz (It ~ 1), € 0 meio
espalhador apresenta alto ganho 6ptico, a luz pode retornar para um espalhador de onde
comegou a ser espalhado e entdo fechar um caminho com ciclo fechado. Assim que a
amplificacdo ao longo deste caminho excede as perdas, a oscilagédo laser pode ocorrer neste
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caminho que atuard como um ressonador laser. O requisito de que a diferenca de fase ao
longo do ressonador seja multipla de 2w determinard as frequéncias oscilantes. Este
fendmeno é chamado laser aleatorio com realimentacao coerente [8], [76], [77].

No meio espalhador, a luz pode voltar ao ponto inicial por muitos caminhos
diferentes. Todas as ondas retroespalhadas interferem e determinam as frequéncias laser, o
que indica que este laser com realimentacdo coerente é um laser com realimentagdo
distribuida aleatoriamente. Sua emisséo € caracterizada pelo surgimento de picos discretos
e estreitos (com largura de linha menores que 1 nm) que surgem acima de um determinado
limiar de bombeio e com um aumento drastico da intensidade.

A primeira demonstracdo deste fendmeno foi apresentada por Cao et. al. [77] em
agregados de meio ativo em pd, utilizando tanto nano-bastdes de ZnO quanto nanoparticulas
de ZnO/GaN, e mais tarde com uma suspensdo de particulados de ZnO em uma solucéao de
Rodamina 640 dissolvido em metanol [78]. Em ambos os casos, sob baixa intensidade de
bombeio foi obtido um espectro com um Gnico pico largo, e apenas com o aumento da
intensidade houve o surgimento de diversos picos estreitos. A medida em que a intensidade
de excitacdo aumentava, 0 numero de picos também aumentou. A vantagem apresentada
nestes experimentos foi que no primeiro caso que os espalhadores atuavam tanto como
espalhadores quanto amplificadores. No segundo caso, com a solucgdo, houve uma separagédo
dos espalhadores do meio de ganho, o que permitiu que houvesse maior liberdade para variar
de forma independente a intensidade de espalhamento pela escolha de diferentes
espalhadores, ou variar o ganho 6ptico, mudando a concentracdo ou tipo de corante.

De forma geral, o espectro de um laser randdémico esta associado unicamente a
distribuicdo dos espalhadores, que afeta a distribuicdo dos elementos espalhadores e
consequentemente, 0s picos emitidos [79], [80]. Assim, € possivel controlar as caracteristicas
da emissdo pelo controle da distribuicdo de espalhadores, como ja citado, ou ainda
otimizando o perfil do bombeio transverso a fim de se obter diferentes frequéncias [81] ou
direcionalidade [82].
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4  LASER ALEATORIO COM REALIMENTACAO
LOCALIZADA

Como citado na secdo 3.2.1, as primeiras observacdes de uma emissao coerente em
meios espalhadores foram demonstradas em um dispositivo formado por particulas de rutila
dispersas em um meio de ganho, apresentando um estreitamento de emissdo para um pico
de poucos nandmetros, e em ZnO particulado, que atua tanto como espalhador quanto como
meio de ganho. Estes foram 0s experimentos marcos que impulsionaram a pesquisa com
lasers randémicos, a partir dos quais estas emissdes foram observadas em uma grande
variedade de materiais, baseando-se sempre nos elementos basicos: um meio de ganho e
particulas espalhadoras presentes no meio. Entretanto, os espalhadores nesta configuracdo
trazem duas consequéncias: sdo responsaveis pelo confinamento da luz e realimentacéo
Optica, e a0 mesmo tempo deterioram a amplificacdo da luz, eventualmente inibindo a acédo
laser devido a perdas por espalhamento. Assim, podemos concluir que a agéo laser depende
de um balanco entre o livre caminho médio e o comprimento de ganho. A proposta nesse
trabalho € apresentar uma estrutura que separe estes dois elementos, ganho e espalhamento,
mantendo a realimentacdo espacial e espectral, para frequéncias aleatérias devido a
distribuicdo dos espalhadores. Esta configuragdo leva a lasers aleatérios com maior
eficiéncia e permite geometrias mais flexiveis.

A oscilacdo laser neste caso depende da luz retroespalhada de uma das superficies
espalhadoras de volta para 0 meio ativo, e em seguida, novamente retroespalhada pela
segunda superficie espalhadora de volta para o meio, sendo amplificada a cada passagem
pelo meio ativo.

Como visto na se¢do 3.2.1, a intensidade da luz retroespalhada por uma superficie é
méaxima para 6 = 0, onde & é o angulo entre a luz incidente e espalhada, e diminui com o
aumento do angulo. E a partir do cone de retroespalhamento, que é resultado da distribuicio
de intensidade, que podemos concluir que uma estrutura tridimensional obedece a este
comportamento. Entretanto, se considerarmos que a largura do bombeio ndo é infinitamente
estreita, a luz retroespalhada da regido de um dos dois aglomerados de TiO: ird propagar e

sera amplificado ao longo de dire¢cbes com angulos de retroespalhamento diferentes de zero
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(ver FIG. 3). Ao longo destes caminhos, a contribuigdo da fase assume um valor aleatério
devido a refleténcia difusa do aglomerado.

Este conceito esta ilustrado na FIG. 6, para 0 caso de uma Unica frequéncia.
Esquematicamente, o caminho de espalhamento relativo a cada aglomerado de TiO- (areas
cinzentas) adiciona uma contribuicdo de fase arbitraria a luz retroespalhada. Em seguida ela
viaja de volta para a outra extremidade laser, onde uma outra contribuicdo de fase arbitraria
¢ adicionada antes que a luz seja retroespalhada novamente em dire¢éo a regido ativa (area

laranja).
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FIGURA 6 - Diagrama esquematico de um laser aleatério com realimentacao localizada[75]

Se a esta frequéncia determinada acrescenta um numero inteiro de periodos de
comprimento de onda em uma volta, dada a contribuigdo de fase arbitraria de cada refletor
difuso, esta frequéncia sera permitida na cavidade e serd amplificada, satisfazendo a
condicdo de fase para oscilagéo.

A amplitude da onda retroespalhada para uma frequéncia especifica pode ser
determinada através das perdas por espalhamento sofrida pelo féton ao longo do caminho
percorrido. Ou seja, as perdas por multiplos espalhamentos nos aglomerados afetam a
amplitude de cada frequéncia de forma independente.

As consideracOes anteriores podem ser demonstradas de forma simples. Podemos
considerar que tanto a resposta de amplitude quanto de fase dos retroespalhadores sejam
dependentes da frequéncia e tenham perfis espectrais arbitrarios. A resposta espectral
complexa de cada retroespalhador pode ser expressa como R; exp[iq_’)LZ (v)], onde Ry , sdo
os componentes de amplitude, ¢, ,(v) representa os componentes de fase, v € a variavel de

frequéncia e i é a unidade imaginéria.
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Introduzindo-se Rl,zexp[igbl,z(v)] para a condicdo de uma volta na cavidade

ressonadora conhecido de lasers convencionais [64] obtem-se a expressao abaixo:

RyR,e2L(9- gi(k2L+¢:(M+é: () = 1 (39)

onde L € o comprimento médio ativo, g € o ganho linear, a € a absorcéo e k representa o
vetor de onda.

Desta forma é possivel descrever a complexidade espacial no dominio de frequéncia. Os
comprimentos dos caminhos percorridos dentro dos espalhadores sao modelados com as
respostas dependentes de frequéncia arbitraria, onde as perdas sdo tomadas pela amplitude e
a contribuicédo coerente pela fase. Um argumento similar nos permite negligenciar a variagéo
espacial de L, dado por L+ AL, em que AL representa uma distribuicdo aleatoria de
distancias da ordem de dezenas de micrometros, devido a rugosidade das aglomeracdes de
TiO2 ou espalhadores. Na verdade, as contribui¢cbes de ganhos e perdas no meio ativo séo
pouco afetados pela AL, uma vez que AL «< L e o atraso de fase introduzido apenas adiciona
uma fase aleatéria que pode ser considerado como ja incluido no termo ¢, (v) + ¢, (v).

A equacdo 39 pode ser separada em condi¢6es de amplitude e fase dadas pelas equacdes

abaixo

_ 1 1
gTH(V) =a+ ﬂln (W) (40)
V22L+¢1(V)+¢2(V) =m (41)
c 21

onde gry(v) € o ganho limiar dependente da frequéncia, m é um namero inteiro e a
relagdo do nimero de onda k = 2mvn/c foi usada com n sendo o indice de refracdo e c a
velocidade da luz no vacuo.

A equacdo de amplitude (eq. 40) indica que ao atingir o limiar, o ganho deve ser igual a
soma de um termo fixo de perdas internas e um termo dependente da frequéncia determinado
pela contribuicdo conjunta dos componentes de amplitude refletiva dos refletores difusivos.
Em um laser convencional, as perdas de espelho sdo constantes com a frequéncia e,

conseguentemente, sdo as mesmas para todos os comprimentos de onda.
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A equacdo de fase (Eqg. 39) seria responsavel por reduzir a solugéo classica de Fabry-
Perot com periodo de c¢/(2nL) entre os espelhos, mas com o termo constante de fase
(¢1(v) + po(v))/2m que representa um espelho especular. Considerando o sistema
proposto, a satisfagdo da Eq. 41 representa um evento em que, dada uma determinada
frequéncia v e a contribui¢do de fase, um nimero inteiro de periodos de comprimento de

onda encaixa-se em uma volta completa na cavidade.
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4.1 MATERIAIS E METODOS
4.1.1 DNA como material fotonico

O material escolhido como meio ativo neste trabalho foi um filme fino polimérico
formado por acido desoxirribonucleico (DNA) de origem marinha, e dopado com um corante
organico. O uso de polimeros organicos vem sendo uma escolha muito atraente em
aplicacBes com fotdnica ndo somente por causa de sua grande variedade, mas também aos
seus processos de fabricacdo mais faceis comparados a materiais inorgénicos [16], [83]. E
dentre os polimeros organicos, o DNA é um dos materiais mais recentes. Este foi descoberto
por volta dos anos 50 por Watson, Crick e Wilkinson [84] e desde entdo, tem atraido muita
atencdo com aplicacBes que abrangem eletr6nica, Optica, bioquimica, protecdo ambiental,
nanociéncia e nanotecnologia [85], [86].

A estrutura de quatro bases de acido desoxirribonucleico € ilustrada na FIG. 7. O
DNA consiste em duas espirais entrelacadas de agucar e moléculas de fosfato ligados por
uma base formada por pares de hidrogénio ligados com uma estrutura em que camadas de
quatro bases de acidos nucleicos, nomeadamente a adenina, timina, guanina e citosina, sdo
empilhadas. A estrutura aclcar-fosfato é carregada negativamente, onde hd uma carga
negativa para cada grupo fosfato e duas negativas por pares de base. Para aplicagdes em
Optica ndo-linear e de fotbnica, é necessario que haja um grande nimero de deslocamento

de elétrons.
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FIGURA 7 - Estrutura molecular do DNA.
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O DNA puro € naturalmente solivel em agua, e apresenta alta tenséo superficial e
baixa taxa de evaporacdo. Estas caracteristicas dificultam muito a fabricagéo de filmes finos
por técnicas convencionais como spin-coating, além de ser um material muito sensivel a
hidratacdo o que poderia deteriorar o desempenho de dispositivos [87]. Uma solucdo que
impulsionou a industria de biofotdnica foi a demonstracdo de uma série de complexos de
DNA-cationico e surfactantes [88], [89]. O DNA pode ser precipitado com surfactantes
catibnicos em agua por uma reacdo de troca iénica [90]. Uma escolha bastante versatil é
utilizar o surfactante catidnico cloreto de hexadeciltrimetilamonio (CTMA), fazendo com
que o complexo formado seja solivel em uma grande variedade de alcoois e mais estavel
mecanicamente e termicamente que 0 DNA. Desta forma, este complexo foi considerado o
carro-chefe dos materiais derivados do DNA para aplicagdes em eletrénica e fotbnica
molecular, com aplicacdes que incluem guias de onda de baixas perdas [91], holografia [92],
materiais auto-estruturados [93], laser organico [94].

Quando dopado com diferentes corantes luminoforos que séo solveis em organicos
polares, como etanol, obtém-se uma variada gama de emissdes. As moléculas de corante
podem ser inclusas por diferentes mecanismos: (1) ligacdo covalente, que é a forma de
ligagdo mais forte entre DNA e corante, porém aplicado a poucos corantes (2) ligacdo do
lumin6foro em pequenos sulcos da estrutura de DNA, (3) forca eletrostatica, onde uma
molécula polar forma um par positivo-negativo com atomos de oxigénio carregados
negativamente na parte externa da estrutura do DNA e (4) intercalagcdo, onde um componente
plano da molécula do corante se insere entre 0s pares de base da estrutura de DNA, como o
caso da molécula de DCM que possui uma estrutura na forma de bastéo.

A amplificacdo da luz de corante inseridos intercalados nas moléculas de DNA ja foi
observada sendo 150 vezes maior em compara¢do com corantes dissolvidos em polimeros

tais como poli (metacrilato de metilo) [86].

4.1.2 Sistemas m-conjugados

Esta secdo trata da caracteristica que torna possivel o uso do DNA como meio ativo.
Compostos organicos consistem em sua maioria em carbono e hidrogénio com poucos
heteroatomos, tais como oxigénio, nitrogénio e enxofre. Devido ao grande ndmero de

configuracBes das ligagdes possiveis para os atomos de carbono, j& temos milhdes de

33



compostos reportados, formando os mais diferentes compostos. Mas apenas uma pequena
parcela destes é apropriada para obter a acdo laser.

Os atomos de carbono tém seis elétrons com sua configuracao no estado fundamental
1s22s22p?, 0 que significa que o orbital s esta totalmente ocupado enquanto que dois de trés
orbitais p estdo ocupados por um elétron cada um. Quando um &tomo de carbono faz uma
ligacdo com outro atomo ocorre hibridizacdo entre os orbitais s e p.

Caso o carbono se conecte com quatro ligagdes simples com outro atomo, ocorre
hibridizagdo - sp® e os quatro elétrons mais externos sio arranjados nas pontas de um
tetraedro. Estas ligagdes séo qualificadas como ligagdes-o, por apresentar simetria cilindrica.

Se tomarmos como exemplo uma molécula simples como a molécula de etileno
(CHo=CHy), representada na FIG. 8a, podemos observar a hibridizacéo - sp? dos atomos de
carbono. Os trés orbitais hibridos sp? se dispdem com uma geometria trigonal plana,
direcionados para cada ponta do tridngulo com angulo de 120° entre eles. Os orbitais néo
hibridizados 2p; estdo perpendiculares a este plano e se sobrepdem lado a lado para formar
ligagdes fracas .

Se a molécula apresentar uma alternacéo entre ligacGes simples e duplas ao longo do
segmento planar, o sistema ¢ denominado n-conjugado. Tais sistemas ocorrem em muitas
formas (pequenas moléculas, polimeros conjugados, cristais moleculares). Um dos exemplos
mais simples de para entender a fisica deste sistema pode ser observado na molécula de
benzeno, apresentado na FIG. 8b. A sobreposicao (overlap) dos orbitais « nestas estruturas
permite o deslocamento de elétrons por todo o segmento conjugado, o que significa que a
férmula de Lewis para ligagdes localizadas simples e duplas ndo pode mais ser aplicada. Os
elétrons 7 passam a ndo pertencer mais a uma ligagdo simples ou atomo, mas a um grupo de
atomos, fazendo com que seu deslocamento ocorra movendo-se de forma alternada ao longo

das cadeias conjugadas, entre as ligacdes simples e duplas.
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FIGURA 8 - a) Ilustragdo de orbitais o e & em uma molécula de etileno,; b) ilustra¢do de um sistema -
conjugado em uma molécula de benzeno.

Quando mais e mais orbitais p; sdo compartilhados para formar o sistema conjugado,
a energia entre orbitais moleculares diminui, fazendo com que os niveis de energia para
elétrons livres se aproximem. O pardmetro que governa as propriedades dpticas é esta
distancia do gap de energia entre o orbital molecular ocupado mais elevado (HOMO) e o
orbital molecular menos elevado desocupado (LUMO). A banda de absorcdo em sistemas
conjugados ocorre para comprimento de onda acima de 200nm, o que o torna apropriado
para aplicacdes Opticas em que a excitacao é na faixa UV-visivel do espectro [95].

4.1.3 Propriedades de absor¢ao, emissao e acao laser dos corantes

O primeiro trabalho que apresentou um composto organico com emisséo estimulada
foi apresentado em 1966 por Sorokin e Lankard [96], e desde entdo vem sendo
extensivamente estudado como meio de ganho. A gama de corantes conhecidos hoje permite
a fabricacdo de lasers com emissdes que podem abranger uma faixa de 50 a 100 nm. Os
corantes podem ser obtidos tanto na forma sélida, liquida ou vapor, o que permite facil
controle das propriedades de absorcéo e ganho. Lasers na forma liquida vem sendo mais
explorados devido a alta qualidade Optica e auto reparacdo do meio, além dos diversos
solventes que podem ser utilizados.

Entretanto, muitos destes corantes apresentam grande perigo caso entrem em contato

com o operador. Pensando nisso, uma alternativa explorada recentemente e aplicada nesta
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tese é empregar matrizes poliméricas para os corantes, facilitando a manipulagdo do material
e mantendo alta luminescéncia.

Os niveis de energia dos corantes sdo caracterizados por apresentar essencialmente
bandas largas ou, em outras palavras, um continuo de niveis vibracionais e rotacionais. A
absorcéo dos niveis mais baixos ocorre entre os niveis fundamental singleto S, e o primeiro
nivel singleto excitado S;. Os corantes apresentam alta absorcéo nesta transicao, que ocorre
normalmente na regido do visivel. Esta absor¢édo é responsavel por dar nome ao corante e
sua luminescéncia caracteristica.

A FIG.9 apresenta um diagrama de bandas de energia de uma molécula de corante
organico, juntamente com o0 mecanismo basico de emissdo. Primeiramente, os elétrons sdo
excitados para o nivel singleto S;, que decai de volta ao nivel fundamental. Podemos
observar que ha perdas do nivel S1 para o nivel tripleto mais baixo T, por relaxacao cruzada
(termo RC na FIG. 9), que comeca a excitar o proximo nivel T, ou decai para o nivel
fundamental por um processo radiativo ou ndo-radiativo. O decaimento radiativo do nivel
tripleto T; para o nivel fundamental S, é chamado de fosforescéncia, mas ndo pode ser usado
para emissdo laser devida a forte absorcao tripleto-tripleto (Estas bandas de absorcdo tripleto
sdo largas e difusas). Também, para ocorrer a acdo laser, o decaimento de T, para S,
precisaria terminar com o nivel singleto excitado. Portanto, as Unicas transicdes possiveis

para o nivel fundamental sdo entre os niveis singleto, de S, para S; e S; para (i = 1,2,3, ...).
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FIGURA 9 - Niveis de energia para um corante organico. Os niveis singleto e tripleto sdo mostrados em
colunas separadas.

36



Uma caracteristica importante dos corantes organicos é que eles tém fortes bandas
de absorcdo e fortes emissdes fluorescentes que ndo se sobrepfe na banda de absorgdo. As
razdes para o enfraquecimento da emissdo de fluorescéncia se devem a competicdo da
emissdo estimulada com processos nao radiativos, e a absorcao do nivel singleto pelo nivel
tripleto, que inibe a acdo laser. Na FIG. 10 temos um espectro tipico de emisséo e absorcéo
da molécula de corante. A sobreposicdo apresentada da banda de fluorescéncia se deve a

absorcéo tripleto-tripleto.
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FIGURA 10 - Espectros da se¢do de choque de absorcéo e emissdo do DCM a direita, e a molécula deste
corante a esquerda.

4.2 PREPARACAO DAS AMOSTRAS

As amostras foram preparadas no Instituto de Ciencia de Materiales de Madrid, no .
Para a preparacdo das amostras foram utilizadas as seguintes substancias quimicas
seguindo o método indicado na referéncia [97]: DNA de salm&o na forma de sal de sddio e
surfactante catiénico cloreto de cetiltrimetilaménio (CTMA) foram fornecidos pela Sigma-
Aldrich e o corante organico DCM (4-(Dicyanomethylene)-2-methyl-6-(4-
dimethylaminostyryl)-4H-pyran) foi adquirido da Exciton. Estas substancias ndo receberam

nenhuma purificagéo adicional antes do uso.

4.2.1 Sintese do complexo DNA-CTMA

DNA-CTMA foi obtido preparando inicialmente duas solu¢Ges: uma solugédo com
1 g de DNA na forma de sal de sodio dissolvido em 200 mL de &gua por agitacdo magnéetica

por 5 horas ou mais caso 0 DNA néo esteja totalmente dissolvido; e uma solucdo aquosa
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composta de 150 mL dguae 1 g CTMA. A solucéo contendo DNA foi adicionada a solucéo
contendo CTMA por gotejamento lento e também sob agitagdo magnética por 24 horas.

O precipitado de DNA-CTMA foi coletado por centrifugacdo e lavagem. O
precipitado foi centrifugado a 9000 rpm por 10 minutos e lavado, e esta etapa foi repetida
trés vezes para garantir que ndo houvesse algum vestigio de DNA nédo dissolvido. Em

seguida o material foi levado a um forno a 70°C por 12 horas para secagem.

4.2.2 Preparacdo do meio ativo - DNA-CTMA:DCM

O complexo de DNA-CTMA dopado com corante foi preparado dissolvendo 0.2 g
de DNA-CTMA em 5mL de etanol. Em seguida, foi preparada uma solucdo com
concentragdo de 0.5 g/L de DCM dissolvido em uma mistura com partes iguais de etanol
(EtOh) e cloroférmio (ChCla) (1:1 v/v). A solugdo contendo DNA foi adicionado 1.37 mL
de uma solucdo de DCM e mantido sob agitagdo magnética por 5 horas.

Para ilustrar o processo de fabricacdo do complexo, a FIG. 11 apresenta 0 DNA em
cada etapa descrita acima, partindo do DNA puro, o DNA ap6s a decantagdo com o

surfactante, e por fim, a solugdo final ap6s a dopagem com o corante organico.

DNA puro DNA-CTMA DNA-CTMA/DCM

FIGURA 11 - Etapas do processo de fabricacdo do complexo de DNA.

4.2.3 Fabricacao dos dispositivos

Neste trabalho, foram estudados diferentes dispositivos com a geometria proposta no
capitulo 4. Para isto, preparamos amostras com trés diferentes tipos de centros espalhadores.
Inicialmente nosso trabalho comecou utilizando nanoparticulas de rutila (TiO2). Em seguida,

buscamos uma metodologia mais pratica para viabilizar a fabricacdo das amostras. Para
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tanto, observamos que a propria rugosidade nas bordas do meio ativo pode atuar como centro
espalhador. Assim, serdo apresentadas também amostras com a aplicacdo de espalhadores
com cortes realizados mecanicamente no filme e por ablacéo a laser.

Antes da deposicao dos filmes poliméricos, todas os substratos de vidro passaram

por um banho em acido crémico por 40 minutos a fim de hidrofilizar a superficie.

4.2.4 Centro espalhador: Nanoparticulas de rutila (TiOz)

Inicialmente, as nanoparticulas de TiO. foram caracterizadas por microscopia
eletronica de varredura (MEV). A imagem do MEV é apresentada na FIG. 12. Podemos
observar uma forma irregular e diferentes tamanhos de particula. Pela imagem do MEV,
obtivemos um tamanho médio de particula de 357 nm.

A amostra foi preparada depositando 20 pl de uma suspensdo aquosa de alta
concentragdo de nano-particulas de TiO2 (Sigma-Aldrich 224227) (4 mg/mL) sobre o
substrato de vidro. Apds a evapora¢do da agua, regides da camada espessa depositada foram
seletivamente removidas, obtendo-se duas "paredes™ paralelas de particulas de TiO2, como
indicado na FIG. 6.
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FIGURA 12 - Imagem de MEV do p6 de TiO usado na prepara¢do da amostra.

Em seguida, o meio ativo foi depositado na superficie do substrato com uma gota de
solugéo (50 mL) do complexo de DNA-CTMA dopado com DCM e levado a um forno para
a evaporacao do solvente a 45 ° C durante 5 minutos. O resultado é um filme circular no
substrato com cerca de 1.0 cm de diametro e da espessura medida de aproximadamente
40 um, aferido com um relégio comparador. A preparacdo da amostra € apresentada

esquematicamente na FIG. 13, onde temos a esquerda o filme de TiO2 depositado sobre o
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substrato e com uma regido removida para a deposi¢cdo do meio ativo. Ao meio da FIG. 13,
temos a amostra preparada com o meio ativo e centros espalhadores, e a direita temos uma

vista transversal da amostra.

FIGURA 13 - Diagrama esquematico da preparacao da amostra com nanoparticulas TiO, como centro
espalhador.

4.2.5 Centro espalhador: Rugosidade do filme obtido com o corte por uma
lamina

Nas amostras sem elementos de dispersdo, a etapa de deposicdo de TiO2 ndo é
realizada, e a solu¢do do complexo de DNN-CTMA:DCM ¢ diretamente depositada sobre o
substrato de vidro. O meio ativo é depositado sobre a superficie do substrato com uma gota
de solucdo 50 mL. A amostra € secada em estufa a 45 ° C durante 5 minutos formando um
filme circular no substrato com 1.00 cm de diametro e da espessura medida de cerca de 40pum
com um relégio-comparador.

Depois de seco, o filme sélido foi cortado duas vezes com cortes paralelos de cerca
de 2.0 mm de distancia entre si utilizando 1amina, formando um filme retangular depositada
sobre 0 vidro com dimensdes de 2.0 x 6.1 mm?. As extremidades laterais da pelicula foram
removidas para ndo influenciar a acdo laser mantendo apenas os espalhadores nas laterais do

meio ativo, como mostrado na FIG. 14.

FIGURA 14 - Diagrama esquematico da preparacao da amostra com nanoparticulas TiO, como centro
espalhador. O corte foi efetuado ao longo da linha tracejada com um estilete.
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A andlise de MEV da amostra nos indicou que os tamanhos dos defeitos nas bordas
podem variar de 1 um a 50 um. Um exemplo da anéalise de MEV pode ser encontrada na

figura 14, abaixo.

“mag WD HY syiot det Landing E| — 100 ym
800 x| 4.8 mm | 5.00kV| 3.0 |vCD| 1.00 keV ICMM-CSIC

FIGURA 15 - Imagem de MEV da extremidade da amostra com espalhadores gerados por um corte com
Iamina no meio ativo.

4.2.6 Centro espalhador: Rugosidade do filme por ablacao a laser

A amostra foi fabricada da mesma maneira descrita na se¢do 4.2.5, acima.

Os defeitos foram realizados na amostra utilizando um laser de nano-segundos
focalizado sobre o filme de DNA. O feixe laser foi focalizado na amostra com uma lente de
30 mm ocasionando uma ablacdo regido do foco. O laser utilizado foi um Nd:YAG
chaveado, com frequéncia dobrada em 532 nm (Litron Nano 250), com pulsos de 10 ns, e
10 Hz de taxa de repeticéo.

A amostra foi transladada ao longo do plano da amostra para criar as estruturas
espalhadoras. Para esta amostra a analise de MEV nos indicou que os tamanhos dos defeitos
nas bordas podem variar de 1 pm a 50 um. Um exemplo da analise de MEV para esta pode

ser encontrada na figura 16.
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FIGURA 16 - Diagrama esquematico da preparacéo da amostra por ablacao a laser. O corte foi realizado
ao longo da linha tracejada.

mag | WD HV  |spot| det |Landing E — 100 ym —
800 x 5.0 mm |[500kV| 3.0 vCD| 1.00 keV ICMM-CSIC

FIGURA 17 - MEV da extremidade da amostra com espalhadores gerados por ablagdo a laser no meio
ativo. A regido a esquerda apresenta o filme de ablacionado por um laser, e a direita, o filme sem defeitos.

A figura 17 mostra uma foto da amostra apds o final da preparacdo. Nela foram
preparados todos os tipos de espalhadores apresentados acima. A distancia entre os centros
espalhadores é de cerca de 3 mm. Durante o desenvolvimento deste trabalho foram
experimentadas diversas técnicas de deposicdo para o filme do complexo de DNA. A técnica
ideal para a deposicdo de um filme polimérico uniforme é a técnica de deposicao por spin-
coating [98]. Entretanto, para esta técnica todas as amostras apresentaram espessuras abaixo
de 5 um, e n&o foi obtida agéo laser nestas amostras. A solucgdo encontrada para a deposicédo
de um filme uniforme foi controlar a viscosidade da solu¢cdo do complexo aumentando a
massa molar de DNA, apresentada na composic¢ao na se¢do 5.4.1. As variagOes da espessura

ao longo da amostra foram de aproximadamente 7 pm £ 1 um.
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FIGURA 18 - Foto de uma amostra formada com diversos tipos de centros espalhadores: (1) TiO; (1)
Ablacéo a laser (I11) Corte com lamina.

4.3 ARRAN]JO EXPERIMENTAL

O diagrama esquematico do arranjo utilizado esta apresentado na FIG. 19. A fonte
de bombeio é um Nd:YAG laser Q-switched, com frequéncia dobrada emitindo 532 nm
(Litron NanoT250) emitindo pulsos de 10 ns com taxa de repeticdo de 10 Hz.

Y
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Laser de bombeio ' '
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FIGURA 19 - Arranjo experimental usado para ensaios com lasers aleatorios.

O perfil do bombeamento transverso é modulado por um modulador espacial de luz
(spatial light modulator - SLM, Holoeye LCR-1080) operando em amplitude. A tela de
cristal liquido do SLM é controlada por computador e uma mascara é enviada ao dispositivo
no formato de matriz (1920 x1200 elementos) com pixel brancos (reflexivo) e negros (ndo

reflexivo).
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Um expansor de feixe (5x) é usado para uniformizar o laser incidente no SLM. A
imagem do SLM é reduzida (x0.15) com um par de lentes convexas de comprimento focal
de f1=20 cm e f,=3 cm. Dois espelhos dicroicos polarizantes (M1 e M2) séo utilizados para
polarizar linearmente a luz que incide na amostra. A imagem com as dimensdes da amostra
(1:1) é dividida por um divisor de feixes (BS) e capturada por uma cdmera CCD (Pixelink
modelo PL-B776F) e por uma fibra (nicleo de 105 um de didmetro) acoplada a uma lente
(IL, 15cm de comprimento focal). O ndcleo da fibra atua como filtro espacial, que coleta
uma area circular da amostra com dimensdes do nucleo. A luz coletada pela fibra é enviada
a um espectrografo com comprimento focal de 303 mm (SPEC, Andor, Shamrock 303), e
uma CCD de baixo ruido (Andor, iDus Spectroscopy CCD). A luz pode ser coletada de
varios pontos da amostra com movimentos horizontais de verticais de dois transladores

conectados ao computador.
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4.4 RESULTADOS
4.4.1 Caracterizac¢ao do ganho das amostras

O ganho de um filme dopado pode ser medido com a técnica de faixa de comprimento
variavel (variable stripe length - VLS) [99], [100][101]. Esta técnica consiste basicamente
em excitar uma amostra com uma faixa de comprimento variavel e medir a intensidade da
emisséo espontanea na extremidade da faixa como fungdo do comprimento da faixa. O
comprimento da faixa pode ser controlado por um feixe projetado por uma lente cilindrica
que incide em uma fenda com abertura mdvel, ou projetada por um modulador espacial de
luz (spatial light modulator - SLM) como apresentado na FIG. 19.

Em um material amplificador ndo saturado que apresenta comprimento muito maior que

sua espessura, a intensidade é governada por [100]:

dlizt 2 g DI, z) — al(A,2) +ng' (D), (42)

onde g’ ¢ o coeficiente de ganho e a é 0 coeficiente de perdas. O segundo termo a direita
da equacdo representa as perdas distribuidas e o terceiro termo é emissdo espontanea, que
tém a mesma dependéncia em frequéncia que o coeficiente de ganho. O coeficiente n é
proporcional a taxa de emissao espontanea e descreve um fator geométrico que depende das
dimensdes do amplificador. A emissdo espontanea é proporcional a intensidade de bombeio
através de um termo A(A)P,. Assim, a equacdo (42) pode ser rescrita substituindo o termo
ng'(A) por A(D)P,.

Ao integrar a equagéo (42) com uma intensidade inicial normalizada, temos,

Q) = # (e9@L ), (43)

onde g(A) é o coeficiente de ganho liquido, g(1) = g'(1) — a, e | é o comprimento da faixa
de bombeio.

A equacéo (43) representa a intensidade de emissdo para uma extremidade da faixa
para um regime de baixo sinal. Ent&o, na falta de saturacdo, g pode ser determinado plotando

a curva de intensidade de emissdo espontanea amplificada (ASE) emitido em funcdo do
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comprimento da faixa de bombeio, e ajustando esta curva a dependéncia apresentada na
equacéo (43).

Se a intensidade emitida atinge a saturacdo, a equacdo (42) ndo é apropriada. Esta
equacao implica que a populacdo do estado excitado € sempre a mesma independentemente
do ASE emitido. Caso seja interessante analisar uma curva que apresenta saturagéo, um
termo que leva em consideracdo a deplecdo da densidade de excitacdo precisa ser incluido.

Desta forma, a equacéo (42) pode ser rescrita como [44]:

di(4,z) g'(DI4, 2)
dz  1+sI(4,2)

—al(4,z) +ng'(M),

onde s € um parametro de saturacao (s = I/Is,; = ot/hv, onde o é a secdo de choque de
emissdo, T € o tempo de vida de fluorescéncia e v é a frequéncia da emissao espontanea
amplificada). Ao integrar esta equacdo, obtemos o comportamento de I(A) para sinais
pequenos e para o0 ganho no regime de saturagao.

A emissdo espontdnea amplificada (ASE) emitida do filme polimérico foi
caracterizada sem a presenca de emissdo laser na amostra, ou adi¢cdo de TiO>, ou retirando o
excesso do filme. Uma amostra foi obtida para a caracterizacdo de ASE através da deposicdo
de uma gota de 200 pl do polimero na forma liquida sobre um substrato de vidro, e secagem
em forno a 40°C por 5 minutos, formando um filme circular de aproximadamente 1 cm de
didmetro e 32 + 1 um de espessura.

Para a medida de ganho, a amostra foi iluminada por baixo, por um laser de bombeio
com secdo reta em formato retangular com o uso de SLM. Uma extremidade da faixa de
bombeamento foi fixada na extremidade do filme polimérico, de forma que o fluxo de
emissdo estimulada amplificada (ASE) é formada ao longo da direcdo longitudinal da faixa
de bombeio e é espalhada para todas as direcGes na extremidade do filme, como descrito
esquematicamente na FIG. 20a. A fluéncia do laser de bombeio foi estabelecida em
20 pJ/um? e o comprimento da area de bombeio variou de 0.5 mm a 3.0 mm e 0 espectro
emitido foi medido com um espectrémetro acoplado a fibra posicionado fora do plano da
amostra, por cima, e coletando a emisséo para cada comprimento. A FIG. 20b apresenta uma

foto da amostra sob bombeamento para diversos comprimentos de faixa.
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FIGURA 20 - Técnica da faixa de comprimento variavel: a) diagrama esquematico do principio de
funcionamento da técnica; b) imagem da amostra utilizada para a caracterizacdo da emisséo amplificada
estimulada. A imagem apresenta a faixa de bombeio e a luz espalhada.

Na FIG. 21, sdo apresentados alguns espectros detectados entre L=0.5mm e
L=3.0 mm. Foi observado um espectro amplo de aproximadamente 70 nm (FWHM) para
um comprimento da faixa de bombeio L=0.5 mm, centrado em 590 nm. Com o0 aumento de
L, o pico do ganho se move para 618 nm e sua emissao estreita para 33 nm. Isto é atribuido
a transicdo do largo espectro de fluorescéncia para a estreita emissdo ASE, com
deslocamento para o vermelho devido ao efeito solvatocrémico do corante DCM em

polimero [103].
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FIGURA 21 - (a) Espectro ASE medido para diferentes comprimentos da faixa de bombeamento, com curvas
obtidas entrel,2 mm e 3,0 mm. A figura interna apresenta uma imagem coletada com CCD para uma faixa
com 2,8 mm. (b) Intensidade total medida (pontos), obtida pela variac¢do de 0,4 mm a 4,0 mm, e curva
ajustada (linha solida).
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Os espectros obtidos foram integrados ao longo da faixa de comprimentos de
onda. Em seguida, a intensidade total medida foi plotada em func&o do comprimento da faixa
de bombeio conforme apresentado na FIG. 22. A intensidade aumenta exponencialmente por
volta de L=2,3 mm. Os valores medidos foram ajustados de acordo com a eq. (43) [24,25],
obtendo-se um coeficiente de ganho de 20,48 cm™. Ainda podemos observar na FIG. 22 o
estreitamento da emissd@o com o aumento da faixa de bombeio ap6s o limiar da emissao na

curva azul com pontos quadrados conectados.
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FIGURA 22 — (Curva preta com circulos) Intensidade integrada da luz emitida da extremidade do filme
polimérico em funcdo do tamanho da faixa de bombeio;(Curva azul com quadrados) Largura de linha de
cada curva medida;(Curva s6lida vermelha) Ajuste exponencial

4.4.2 Caracterizacao do coeficiente de absorc¢ao

Em um experimento similar, com o espectrdmetro posicionado na mesma posicao, a
absorcéo da regido ndo bombeada do meio de ganho foi caracterizada pela medida do
coeficiente Optico de perdas. Para estimar as perdas, a faixa de bombeio foi transladada
gradualmente da extremidade da amostra, mantendo o comprimento da faixa e o fluxo de

energia constantes. Assumindo que a emissao na extremidade da amostra I, é constante, a
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emissdo na extremidade da amostra deve diminuir conforme a faixa de bombeio comeca a

se afastar, como resultado das perdas seguirem a lei de Beer-Lambert:

I =l,e”%, (45)

onde x é o comprimento da extremidade emissora da amostra e a faixa de bombeio.

O comprimento da faixa foi fixado em L = 1.3 mm e a distancia, Ly, €ntre a
extremidade da amostra e a faixa de bombeio variou de 0 mm a 0.0765 mm. Todos os
espectros foram coletados no mesmo ponto, em seguida foram integrados ao longo da faixa
de frequéncia. Os resultados estdo plotados na FIG. 23 com pontos cheios conectados. Foi
realizado um ajuste exponencial com a eq. 45 e o valor obtido para @ = 110.1cm™%. O
canto superior direito da FIG. 23 apresenta imagens da amostra durante a medida de bombeio
para diferentes distancias de Lg;; -
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FIGURA 23 - Intensidade integrada da luz emitida da extremidade do filme polimérico em fun¢do da
distancia de bombeio entre o centro de espalhamento e a faixa de bombeio. A disténcia varia de 0 a 765um:
Resultados experimentais (curva com pontos cheios) e ajuste exponencial (linha vermelha).

4.4.3 Laser aleatdrio formado por espalhadores acoplados

Os experimentos para obter emissdo laser randémica foram realizados em trés

dispositivos: com a adicdo de particulas espalhadoras de TiO2 e com espalhadores formados
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por defeitos criados no meio ativo por corte por ablagdo. O meio ativo das amostras foi
iluminado com um feixe de bombeio retangular com largura W=96 um e comprimento L =
2,6 mm. A area de bombeio é disposta de maneira que as extremidades longitudinais do
retdngulo ficassem dispostas perto das extremidades da area ativa. O fluxo de energia de
bombeio utilizado foi de 20 pJ/um?. Os resultados estdo apresentados nas FIG. 24 (a-d) e 25
(a-d) e 26 (a-d), para as amostras com TiO2 e sem TiO por corte e ablag&o, respectivamente.

Nos trés casos foi observado o mesmo comportamento qualitativo. Uma emissao foi
detectada nas extremidades da area de bombeio da regido dos espalhadores com maximos e
minimos de intensidade localizados e espectro consistindo em picos estreitos (FWHM ~ 0,3
nm) com frequéncias aleatdrias. Podemos observar que a assinatura espectral tipica de laser
aleatdrio coerente € a mesma nas extremidades opostas da area de bombeio, nas areas
emitindo na direita e na esquerda do dispositivo. E, até 0 momento, esta foi a primeira
observacdo até onde pudemos constatar, de uma configuracdo experimental apresentando a
mesma assinatura de dois centros espalhadores formados em aglomerados aleatorios
diferentes.

Este comportamento pode ser explicado devido ao comeco da acdo laser em toda
estrutura, onde a area bombeada atua como amplificador e guia de ganho, e as regifes
espalhadoras atuam como elementos de retroalimentagdo e acopladores de saida. A
realimentacdo é dada pela luz retroespalhada dos aglomerados que entra novamente na area
de bombeio e fecha o ciclo de realimentacdo. As diferentes intensidades observadas para os
mesmos picos no aglomerado da direita e no aglomerado da esquerda sdo atribuidas a
dependéncia em frequéncia e em direcdo da eficiéncia do acoplamento de saida de cada
regido de espalhamento.
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FIGURA 24 - Resultados experimentais obtidos com amostras com TiO2: imagem coletada por uma CCD da
regido de bombeio e das areas emissoras (a). Imagem ampliada do aglomerado a esquerda (b) e a direita
(c). Medida do espectro (d) da esquerda (linha azul) e direita da regido emissora.

Nas amostras com TiO2, o espalhamento da luz é obtida devido ao alto indice de
refracdo entre TiO2 e o filme de DNA dopado com corante. E 0 espalhamento entre as
amostras sem adicdo de espalhadores é dado pela diferenca entre o indice de refracdo do ar
e do polimero.
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FIGURA 25 - Resultados experimentais obtidos com amostras sem TiO, com espalhadores formados pela
ablacdo do meio ativo: imagem coletada por uma CCD da regido de bombeio e das areas emissoras (a).
Imagem ampliada do aglomerado a esquerda (b) e a direita (c). Medida do espectro (d) da esquerda (linha
azul) e direita da regiéo emissora.
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FIGURA 26 - Resultados experimentais obtidos com amostras sem TiO, com espalhadores formados pelo
corte do meio ativo com uma lamina: imagem coletada por uma CCD da regido de bombeio e das areas
emissoras (a). Imagem ampliada do aglomerado a esquerda (b) e a direita (c). Medida do espectro (d) da
esquerda (linha azul) e direita (linha vermelha) da regido emissora.

Apesar da grande diferenca de indices de refragdo quando comparamos as amostras
com e sem TiO,, as amostras apresentam 0 mesmo comportamento pois os defeitos
induzidos no polimero com o estilete ou ablacdo atuam como varios espelhos aleatérios, o
que equivale a utilizar um material com alto indice de refragéo.

As estruturas apresentadas aqui tém emissdes laser nas regides espectrais entre 610
nm e 628 nm para o dispositivo com particulas de TiO> e entre 610 nm e 630 nm para o
dispositivo sem particulas espalhadoras. Isto € atribuido a diferenca da espessura dos filmes
poliméricos usados para cada amostra (A emissdo estimulada tende para comprimentos de
onda mais longos para amostras com filmes poliméricos mais espessos [27,28]).

Dispositivos de filmes sem particulas TiO, foram usados na caracterizagdo ASE e
suas emissdes centradas em 625 nm, correspondendo ao pico de ASE de maior amplitude,
como apresentado na FIG. 25(a). O filme polimérico usado nos dispositivos com TiO, tem
uma espessura de aproximadamente 8 um e a emisséo resultante esta deslocada mais de 10
nm para comprimentos de onda mais curtos.

N&o foi encontrada nenhuma evidéncia clara de retroalimentacéo distribuida ao longo
da regido bombeada das amostras analisadas. Em trabalhos anteriores com filme polimérico
dopado com corante e sem adicdo de particulas [15], a rugosidade da superficie e
imperfeicdes distribuidas no filme foram usadas como centros espalhadores para obter acéo
laser. Em nossas amostras, nenhuma emissdo em direcGes fora do plano da amostra foi
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detecta da area bombeada, confirmando que ndo ha centros espalhadores no meio ativo.
Neste contexto, a proposta da nossa estrutura é descrita unicamente pela realimentacdo
localizada espacialmente, diferente dos lasers aleatdrios difusivos mais comuns, baseados
no mecanismo de realimentacéo distribuida.

De forma bésica, o comportamento observado € interpretado com uma analogia ao
ressonador dptico classico, onde espelhos espalhadores sdo usados no lugar da superficie
espalhadora rugosa. A radiacdo € armadilhada entre as regiGes espalhadoras dentro do
material ativo onde é amplificado a cada passada no ressonador. A selecdo de modos
estreitos € provavelmente devida a contribuicdo de fase conjunta de cada superficie
espalhadora, que aleatoriamente retroespalha a radiacao recebida para todas as dire¢cdes com
diferentes atrasos de fase.

NOs realizamos experimentos adicionais com as amostras sem TiOz. Diferentes
regides do filme polimérico foram iluminadas com L=2,6 mm, W=96 um e Ep= 20 pJ/um?,
FIG. 27b. Mudando a regido de bombeio, isto €, usando diferentes regides da superficie
rugosa, cada regido apresenta uma assinatura distinta do espectro de emissdo. Como
apresentado na FIG. 27, o nUmero e a posicdo dos modos variam aleatoriamente para cada
regido iluminada. Esta mudanca no espectro ocorre devido a diferentes contribuicdes de
realimentacdo das regides de interface polimero/ar com rugosidade aleatéria diferente.
Entretanto, como para cada posi¢do da faixa 0 mesmo espectro é detectado em ambas as
extremidades, podemos deduzimos que a selecdo de modos é dada pela contribuicdo
conjunta das duas superficies rugosas e cada medida corresponde a um dispositivo diferente,

com sua propria emissao.
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FIGURA 27 - A-Laser gerado em diferentes regides do meio ativo B-Espectros de emissdo normalizados da
esquerda (linhas) e direita (tracejado) das extremidades dos lasers, bombeando o filme polimérico em
diferentes posi¢cdes do material.
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4.4.4 Medidas da intensidade em funcao da energia de bombeio

Outra caracteristica analisada foi a medida do espectro emitido pelo dispositivo em
funcéo da energia de bombeio E,,.,,,,. O dispositivo apresentado na FIG. 24 foi utilizado.
Uma faixa de bombeio foi projetada entre os aglomerados de TiO2 com dimensoes fixas de
2560 pum x 240 um e uma densidade de energia constante de 20 pJ/um? do laser de bombeio.
A energia incidente na amostra foi sintonizada pela mudanca da refletividade dos pixels
ativos do SLM. Os valores mudaram de 0.22 a 6.40 pJ/um?.

Os resultados estdo apresentados na FIG. 28a. Para valores baixos de E,y,,, apenas
um espectro largo de emissdo espontanea € detectado. E com 0 aumento da energia, o limiar
laser é atingido para seis modos & 2.32 pJ/um? e estes comegam a ac¢io laser. Com o aumento
da energia incidente na amostra, mais modos comecam a oscilar. E foi observado que
independente da energia aplicada, a posi¢do dos modos permanece a mesma.

Na FIG. 28b, temos uma curva que apresenta cada espectro medido em funcéo da
energia e integrado por toda a escala de frequéncias detectada. Esta curva apresenta um
limiar laser bem definido entre 2 e 3 pJ/um? com um perfil linear para altas energias.
Adicionalmente na FIG. 28b estd presente um espectro de emissdo para maxima energia
utilizada.

A FIG. 28c mostra a evolucdo da intensidade de modos individuais em funcdo de
Epump- Como exemplo, tomamos as emissdes em A1=613.5nm, A= 616.7nm e
A3=620.0 nm. Detectamos o mesmo limiar laser para A1 e Az & 2.3 pJ/um?, e um limiar maior
para A2 & 3.1 pJ/um?. Um ponto interessante é que o crescimento da curva pode ocorrer de
maneira diferente para cada modo, como A1 e A2 apresentarem eficiéncias de converséo

distintas apesar do mesmo limiar.
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FIGURA 28 - Dependéncia do espectro de emissdo em fungdo da energia de bombeio. A- Intensidade total
detectada em funcdo ao longo da escala de frequéncias. B- Intensidade dos modos 613.5 nm (curva azul),
616.7 nm (curva verde) e 620.0 nm (curva vermelha) em funcéo da energia de bombeio.
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4.4.5 Medida da transicao entre laser aleatério incoerente (IFRL) para laser
aleatodrio coerente (RFRL)

Alguns trabalhos na literatura reportaram medidas que demonstram a possibilidade
de controlar a transi¢do entre dois regimes de emisséo possiveis [10], [75], [105]. Ao alterar
a forma do feixe de bombeio o dispositivo apresentou um espectro caracteristico de um laser
aleatdrio com realimentacéo ressonante, ou coerente, quando o0 meio ativo foi excitado com
uma faixa de bombeio com largura baixa; e para largura grande, a emissdo alargou para um
unico pico largo, caracteristico de um laser aleatério com realimentacdo ndo ressonante, ou
incoerente.

Para realizar este experimento, posicionamos uma faixa de bombeio em uma posicao
fixa entre os dois aglomerados de rutila com um comprimento de faixa L de 2.56 mm. O
fluxo de energia foi mantido constante em 20 pJ/um? e a largura da faixa W variou de 85 um
a 1.02 mm, como exemplificado no diagrama da FIG. 29a. A FIG. 29b apresenta a uma foto
da amostra com o meio ativo separando dois aglomerados de rutila. A linha vermelha
continua separa as regides entre a rutila e 0 meio ativo e a linha vermelha tracejada delimita

a area de excitagdo do feixe de bombeio.

Substrato
TiO, ! : TiO
Bombeio

v
DNA-CTMA/DCM

U

7

DNA-CTMA/DCM

FIGURA 29 - a) Diagrama do esquematico do dispositivo para estudo da transi¢do entre random laser
coerente e incoerente; b) Espectros de emissdo normalizados da esquerda (linhas) e direita (tracejado) das
extremidades dos lasers, bombeando o filme polimérico em diferentes posi¢des do material.
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Os resultados estdo apresentados nas FIG. 30 e 31. Todos os espectros foram
detectados apenas do lado direito da FIG. 29b. Estas apresentam a evolucdo da emisséo do
espectro coerente com muitos modos para uma emisséo larga. Na FIG. 30 temos um perfil
3D de todos os espectros coletados. Na FIG. 31 podemos observar como o parametro W
influencia fortemente a emissdo do dispositivo, onde cada linha vertical da FIG. 31b
representa um espectro coletado para cada faixa. O niamero de modos em fungdo do bombeio
é dado na FIG. 31a. E nas FIG. 31c, d e e sdo apresentados espectros com faixas de bombeio
com larguras de 255 pm, 595 pum e 0.97 mm, respectivamente.

Para grandes valores de W, verificamos que o mesmo espectro é emitido de qualquer

regido espalhadora.
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FIGURA 30 - Perfil 3D dos espectros medidos em fungdo de W, com L = 2,56 mm e EP = 20 pJ/um?. A
largura W foi ajustada de 85 pum e 1,02 mm.
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FIGURA 31 - Espectros medidos em funcéo de W. a) Nimero de modos emitidos em fungédo de W; b)
Emissdes detectadas por todo o espectro de frequéncia para cada perfil de bombeio. Exemplos de emissdes
com largura de faixa fixa em ¢) 255 um, d) 595 um e e) 0,97 mm, respectivamente.

Com o aumento da largura de bombeio, os espectros detectados mudam
aleatoriamente, e diferentes picos aparecem em frequéncias aleatorias. E conforme a largura
continua aumentando mais e mais, 0 numero de modos excitados aumenta e 0 espectro
resultante sera constituido de uma emissédo larga com sobreposicédo de picos estreitos. Para
W>700 um, ndo ha mais modos estreitos observados e apenas um espectro largo, centrado
em 620nm e 10 nm de largura de linha (FWHM), é detectado. Nesta condicdo, a
contribuicdo coerente da superficie espalhadora € perdida, e somente amplitude
retroespalhada é obtida, resultando em um espectro caracteristico de laser aleatorio de

retroespalhamento incoerente.
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4.4.6 Laser aleatorio com ampla area e realimentagio ressonante

Do ponto de vista pratico, é vantajoso buscar uma alternativa ao uso do SLM para
obter uma emissdo randémica coerente determinada apenas pelo formato da amostra.
Cortando uma faixa estreita do filme polimérico dopado, foi possivel obter o laser aleatdrio
por realimentagédo coerente ao iluminar uniformemente toda a amostra. O dispositivo citado
é obtido com 0 mesmo processo descrito na sec¢do 4.2.5. O comprimento da faixa polimérica
é imposto por limitacdes fisicas do processo de corte manual do filme, filmes menores que
600 um sao involuntariamente retidos no substrato.

Um dispositivo com dimensdes de 2.6 x 0.65 mm? foi obtido e apresentado na FIG.
32a. Espectros de emissao foram medidos de diferentes pontos das extremidades da amostra,
numerados de | a VI na FIG. 32b. A interface rugosa com o ar serve como elemento
espalhador, similar ao experimento realizado com o SLM. Os espectros medidos mostram
picos estreitos em frequéncias aleatorias, sobrepostas em uma emissao larga de fundo. Picos
frequentes sdo observados nas mesmas posi¢cOes espectrais de pontos distantes, indicando
que todo o dispositivo opera como um Unico laser aleatério com uma area grande. Este é o

primeiro experimento evidenciando um laser aleatério de tal extensao.
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FIGURA 32 - Experimentos realizados com o bombeio uniforme do dispositivo com dimensdes de 2.6 mm x
0.65 mm (a). Espectros de emissdo detectados das extremidades do dispositivo nos pontos nomeados de 1-VI

(b).
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5 INTERFEROMETRIA SPECKLE COM LASER DE
FREQUENCIA SINTETICA SINTONIZAVEL

Este capitulo é focado no desenvolvimento de um método para estudar a coeréncia
espacial e formacdo de imagens apds multiplo espalhamento da luz. O fenémeno speckle,
descrito teoricamente na secdo 3.1.3, possui muitas propriedades que o tornam essenciais
para inimeras aplicacdes e andlises [39], [106], [107]. Os primeiros trabalhos neste campo
foram apresentados no comeco dos anos 70 com Leedertz e Butters [107], [108]
demonstrando que os padrbes speckle sofrem tanto mudangas na intensidade quanto na
posicdo quando um objeto é deformado, o gque iniciou as pesquisas neste campo. O padrdo
codificado possui informacdes sobre a superficie, deformac6es ou outros efeitos.

Os métodos para analisar e decodificar estas informac6es podem ser classificados em
trés grandes grupos: (i) Fotografia speckle, que compreende todas as técnicas que monitoram
variacdes na posicdo do padrdo; (ii) Interferometria speckle, engloba todos os métodos
baseados na medida de fase e intensidade. (iii) e sherografia, que mede gradientes de fase.
A atracdo dos métodos relacionados ao speckle esta na sua aplicabilidade para a metrologia
Optica, como medidas estaticas e dindmicas, perfil 3D, rugosidade, aplica¢fes biomédicas,
entre muitas outras. As escalas de medidas que pode ser aferida podem variar desde
micrometros a metros. E os métodos que podem ser empregados nestas técnicas podem
utilizar sistemas com operagdo em tempo real, tais como CCD, cristais fotorefrativos, ou
sistemas de formacéo de imagem; operacdes para medir o0 campo completo, ou seja, todo o
objeto, em tempo real; aquisicdo e armazenamento de informacgdes; métodos de varredura
de fase; medidas com sensibilidade variada; e até mesmo avaliacdo de areas remotas.

O parégrafo acima descreve de forma global como o speckle pode ser empregado e
analisado. A nossa proposta é apresentar uma nova ferramenta visando a analise do campo
completo de uma frente de onda juntamente com varia¢Ges de fase que esta frente de onda
possa apresentar, em um sistema com sensibilidade variavel que possa ser modificada e
analisada em tempo real.

Para analisar uma frente de onda por completo, um dos métodos mais comuns
conhecidos é através da formacgdo de franjas de contorno. Para isso, utilizam-se dois
comprimentos de onda simultaneamente. Ao sobrepor dois padrbes speckle o efeito
resultante é similar ao padrdo de Moiré, onde a interferéncia de duas grades sobrepostas

resulta em um padrdo de franjas. O intervalo entre as franjas de contorno resultante de um
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padrdo speckle é relacionado ao comprimento de onda sintético, ou comprimento de onda
equivalente A; = 1,4,/(4; — 1,) [109]. Portanto, a diferenca entre os comprimentos de
onda determina o comprimento de onda sintético e a profundidade, ou desniveis na superficie
ou frente de onda que podem ser medidos. Empregar dois comprimentos de onda também
soluciona o problema de ambiguidade de fase quando se utiliza apenas uma frequéncia [28],
[110]. Se um objeto possui diferengas de altura muito maiores que o comprimento de onda
utilizado, com variacGes de fase que vdo de -2z a 2=, toda vez que a altura medida for
maultipla do comprimento de onda havera uma descontinuidade de 2m na fase deste
comprimento de onda. Com o segundo comprimento de onda, a escala de medidas é
estendida.

A novidade do nosso experimento é empregar dois comprimentos de onda gerados e
controlados livremente de uma mesma cavidade laser com um laser de diodo com cavidade
estendida. Além do custo beneficio dos lasers de diodo, a cavidade estendida melhora
caracteristicas intrinsecas do laser, como estabilidade e estreitamento na largura de linha.
Outra vantagem € que a emissdo destes lasers pode ser sintonizada em mais de dez
nandmetros para comprimentos de onda na regido do visivel ou mais de trinta para lasers no
infravermelho [29]. Esta escala de sintonia permite que sejam geradas em tempo real,
intervalos de contorno que podem variar de nanémetros para uma frequéncia, e de poucos
micrometros a muitos milimetros para duas frequéncias, considerando distancias que variam
até oito nanémetros entre as frequéncias. Desta forma, temos uma nova ferramenta simples
e versatil para futuras aplicacGes que envolvem o estudo de frentes de onda originadas de
meios difusos, e sem limita¢6es quanto a diferencas de fase presentes nesta frente.

As proximas segBes apresentam detalhes tedricos da interferometria speckle com
maltiplos comprimentos de onda, lasers de diodo com cavidade externa e os resultados
obtidos.

5.1 INTERFEROMETRIA POR PADRAO DE SPECKLE ELETRONICO (ESPI)
COM LASERS DE DIODO MULTIMODO

Neste topico, vamos nos basear em um interferometro de Mach-Zehnder, FIG. 33,
para descrever como é formado o contorno de franjas na superficie de um objeto. Como meio

para visualizar os interferogramas, sera abordado o método subtrativo [24], [111] com dois
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comprimentos de onda. Por esta técnica, a formacgdo de franjas € devida ao batimento
resultante das ondas que incidem na camera, e a distancia entre as franjas visualizadas é dada

pelo comprimento de onda sintético dos lasers utilizados As = 1,4, /|11 — A,].

Plano da
imagem
Plano de
referéncia
Divisor de feixes- DV g | —
DV %
A N
F 3 F 3
DV
\

DV N
A 7\1 Objeto
¥

A,

FIGURA 33 - ESPI com dois lasers baseado no interferdmetro de Mach-Zehnder.

Nesta situacdo, o processo de interferéncia dos campos elétricos é descrito por um
feixe referéncia e um feixe objeto, Ry e Sy respectivamente, incidindo simultaneamente na
camera CCD (plano imagem). Ambas as ondas s@o originadas de lasers com emisséo
centrada em Ag e diferenca AA entre os modos adjacentes emitidos. Deste modo, podemos
representar Ry e Sy como [112],

n=(N-1)/2
Ry = Ry Z A, k=8 pnl)
n=—(N-1)/2
(46)

n=(N-1)/2
Sy =S z A, e ilE=nAIOTs+u)

n=—(N-1)/2

Nas expressdes temos N como nimero de modos oscilando, k é o nimero de onda,

k =2n/As e Ak = 2mAL/Ag, A,, € um coeficiente real e I; e I sdo 0s caminhos Opticos

dos feixes referéncia e objeto, respectivamente. Assim, a intensidade resultante no ponto
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P(x,y,z), FIG. 33, pode ser escrita como o quadrado absoluto dos campos referéncia e objeto.
Logo:

I; = |(Ry + S\)I* = [Ry|* + ISy |* + Ry. Sy + Sy Ry (47)

Como modos diferentes ndo sdo coerentes entre si, precisamos seguir as condi¢fes
de ortogonalidade [112],

Si.Ry = 6, mSOROAnAme{—i[(k+nAk)Fs+¢n]} x elil(k+mAK)Ts+ P} (48)

Aplicando 48 em 47, temos,

n=(N-1)/2

I = R + 53+ SoRoe IS0 x N AZeimak(lsli)
n=—(N-1)/2

n=(N-1)/2 (49)
+ Rosoeik(rs—rR) % z A%e—inAk(I"s—FR)

n=—(N-1)/2

Sabendo todos os termos que compdem a intensidade, podemos reescrevé-la na

equacéo 50

n=(N-1)/2

I; = R% + S2 + 2R,S, cos (IE(I“S - FR)) z AZ einok(T's=Tk) (50)
n=—(N-1)/2

Esta relacdo nos da a intensidade do interferograma para uma exposi¢éo registrada
pela CCD. Para visualizarmos o padrdo de franjas formado, aplicamos uma modulagéo
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senoidal na fase do feixe objeto. Em nosso experimento, a modulagéo foi realizada por um
espelho preso a um transdutor piezoelétrico (PZT). Com um determinado sinal, este
transdutor pode oscilar. A frequéncia de vibracgéo utilizada foi por volta de algumas dezenas
de Hertz e sua amplitude de vibracdo na faixa de alguns micrometros. Caso a amplitude seja
larga o bastante, o padrdo de speckle € decorrelacionado e a intensidade da segunda

exposicdo é apenas I, = RZ + S&. Apds a subtracdo temos:

n=(N-1)/2

I'=1,— I, = 2RoS, |cos k(s — I})) 25 A2 ginbk(T's=Tk) (52)
n=—(N-1)/2

O termo cosseno na equagéo 51 representa a modulagéo da alta freqtiéncia espacial
do comportamento aleatdrio do padréo de speckle, observado pelo padrdo granular presente
nas franjas dos interferogramas obtidos. Esta caracteristica torna este termo muito sensivel
a deslocamentos de fase que sdo da mesma ordem de grandeza de 1. O segundo termo tem
baixa freqliéncia espacial e varia de acordo com o relevo da superficie do objeto, sendo
responsaveis pela formacao do contorno das franjas de interferéncia.

Eliminamos o termo de alta frequéncia responsavel por ruidos na imagem aplicando
uma transformada de Fourier como filtro de sinal e, para evitarmos componentes negativas
da intensidade, o sinal foi elevado ao quadrado. O interferograma da equacao 51 é reescrito
naeg. 52

n=(N-1)/2 2
V =(I)* = (2R(S,)? Z A2 emikT's=TR) (52)
n=—(N-1)/2

Podemos simplificar a equagdo 52 considerando todos os modos oscilando com
mesma amplitude, Ay = 1, para facilitar a analise do interferograma [113].

sen?[NAk(I3 — I)/2]

V= 2RoS0 2 k(T — 1)/ 2]

(53)
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Na equacdo 53, podemos observar que as diferencas de fase Ak (I — I'z) vao variar
apenas em funcdo do relevo do objeto e, 0 padrdo sen? nos indica que aimagem reconstruida
por este sinal serd modulada por um contorno de franjas de interferéncia devido aos multiplos
modos utilizados no processo de interferéncia.

Levando em consideragdo um espectro continuo da emissao laser, a somatoria pode
ser representada como uma integral, e o sinal do interferograma V pode ser reescrito como
[114],

v fors, flatoFe o) prsipiarl o

onde F(AT) é a transformada de Fourier da funcdo [g(k)]?, enquanto g(k) é a contraparte
continua de An, portanto [g(k)]? é fortemente relacionado a intensidade do espectro do laser
como uma fun¢do do nimero de onda k. Esta fungéo nos mostra que é possivel determinar o
perfil do padrdo de interferéncia, como funcdo da coordenada objeto I's com respeito a
coordenada referéncia I'r, a partir emisséo do laser.

Como exemplo ilustrativo, foi realizada uma simulac¢do do padréo de interferéncia para um
laser de diodo com dois modos. O espectro de emissdo para a primeira simulagéo aparece na
FIG. 34a e representa um espectro tipico de um laser de diodo multimodo emitindo dois
picos de mesma amplitude A: = 660.0 nm e A2 = 660.4 nm. A largura espectral para ambos
0s picos é AL =0.060 nm. A FIG. 34b mostra o interferograma correspondente com sinal V
como funcdo da diferenca de caminho 6ptico AI', de acordo com a equacao (54). A FIG. 34c
mostra o espectro para dois modos com perfil Lorentizano para 0s mesmos comprimentos
de onda, mas largura espectral diferente A4 = 0.021 nm, e a FIG. 34d, seu interferograma
resultante.

Pela comparacdo das FIG. 34b e 34d, podemos notar uma diminuicdo da intensidade
como funcéo de |AT'| > 0 que pode ser atribuida a largura dos modos do laser: quanto maior
a largura dos modos, mais rapido sera a diminuicdo da intensidade. Pela distancia de dois
minimos adjacentes de cada curva, 0 comprimento de onda sintético pode ser estimado, com
o valor de As= 1.1 um, o que esta de acordo com o valor teérico de 1.09 um obtido da relagéo
As = LAz /(A1—23).
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FIGURA 34 - Simulacéo de emissdes de duas frequéncias diferentes de um laser e seus interferogramas
correspondentes com sinal V.

5.2 LASER DE DIODO COM CAVIDADE ESTENDIDA (EXTERNAL CAVITY
DIODE LASER- EDCL)

Existem diversas maneiras de se gerar mais de um comprimento de onda da emisséo
de um laser, e talvez 0 método mais simples e pratico para isso seja aplicando uma cavidade
externa a um laser de diodo. Diferente de lasers de estado solido ou laser de gas, que
apresentam niveis de energia estritos, a transicdo energética para gerar a emissao laser em
um diodo ocorre em bandas de energia. Adicionalmente, a cavidade do diodo possui baixa
finesse. Estas caracteristicas permitem que, com poucos microwatts reinjetados na cavidade,
seja possivel alterar o espectro de emissao, sendo possivel selecionar um modo especifico
dentro do perfil de ganho. Adicionalmente, a realimentacdo influencia a poténcia de saida,
aumenta a estabilidade e o estreitamento da emiss&o.

Neste meétodo, o acoplamento externo é realizado por meio de algum elemento
dispersivo, como uma grade de difracdo [29] ou um prisma [115] para proporcionar um
feedback optico necessario para forgar a oscilagdo laser diferente do modo natural da
cavidade.
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Tipicamente, as grades de difracdo de reflexivas séo utilizadas como um componente
externo de selecdo de modos. A cavidade externa é composta basicamente por um laser de
diodo com optica de colimacgdo, um elemento de dispersdo e outros componentes Opticos
para a realimentacao.

Os tipos mais comuns de cavidades externas séo Littman-Metcalf [116] e Littrow
[117], demonstradas esquematicamente na FIG. 35.

grade de

grade de difracdo

difracdo o .4

FIGURA 35 - Diagrama esquematico das cavidades externas. b) Littrow e ¢) Littman-Metcalf

Ambas as configuracdes usam grades de difracdo como elemento em um ressonador
externo. A configuracdo mais simples de uma cavidade Littrow esta representada na FIG.
35a. Ela é composta por uma lente de colimacdo e uma grade de difracdo. A primeira ordem
do feixe difratado fornece a realimentacédo, e a ordem zero de difracdo é utilizada para o
experimento. A sintonia do comprimento de onda é realizada pela variacdo do angulo no
alinhamento da grade. Devido a simplicidade desta cavidade, a intensidade do feixe de saida
pode ser até 80% da intensidade original do laser, o que melhora o controle dos
comprimentos de onda, uma vez que uma intensidade maior de realimentacdo forca a
oscilacdo desejada com mais facilidade. Uma desvantagem neste sistema é que ao alinhar a
grade, o alinhamento do feixe de saida muda ligeiramente, fazendo com que seja necessario
um sistema de compensacéo.

A cavidade Littman-Metcalf apresentada na FIG. 35b, por outro lado, redireciona a
primeira ordem de difragdo para um espelho que reflete este feixe de volta para a cavidade.
A variacdo de frequéncia ocorre pela variacdo do angulo deste espelho sem alterar o
alinhamento da grade. Desta forma, a ordem zero difratada mantém a mesma direcdo. A
desvantagem neste método é o aumento das perdas devido a difracdo dupla na grade,

diminuindo a poténcia de saida.
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5.2.1 Conceito de sintonia por meio de refletividade efetiva

O principio fisico para a selecdo de modos sintonizados por um filtro externo pode

observado na FIG. 36 abaixo, e descrito pela expressdo [118],

Al An AL Am
— = — (55)
A n L m

onde A é o comprimento de onda, n é o indice de refracdo efetivo, m € modo
ressonante selecionado ajustado pela angulo do feixe incidente na grade, e L é o

comprimento efetivo da cavidade.

Diferenca  Selecdo

Espelho 1 de fase de modo Saida
Ve do laser
AL
Espelho 2

Ganho

Selecdo de / modo laser
modo (Am)
modos possiveis(An,AL)

FIGURA 36 - Principio de ajuste de uma ECDL [118]

O efeito da variagdo do comprimento da cavidade externa pode ser explicada por um
modelo de refletividade efetiva. As perdas induzida pelos refletores de uma cavidade

ressonante em um laser de diodo é dada pela relacao,

1 1
a=—In— (56)
d nn
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onde a representa as perdas, d € o comprimento inicial da cavidade e ry e r2 sdo as
refletividades das faces refletoras a esquerda e direita do semicondutor.

Considerando que as refletividades r1 e r. sdao constantes para toda a faixa de
frequéncias, entdo o perfil de perdas também é constante. Ao aplicar uma cavidade externa
consideramos o0 acoplamento entre as duas cavidades, assim, ajustamos o sistema de perdas,
considerando agora a refletividade efetiva complexa introduzindo o atraso induzido pela
cavidade e a refletividade do espelho externo. O laser pode ser tratado pela relagéo abaixo
[119], [120].

Ty + rzexp(—j4nnLc/A)
1 + ryrzexp(—j4nnLlc/A)

Repr(A) = (57)

onde r3 é a refletividade do espelho da cavidade externa, n é o indice de refragdo do

meio ativo e L. € o comprimento da cavidade externa.

1

nT1|Reff(/1)| (58)

1
a(l) = El

Apbs a nova configuracdo, o perfil de perdas se torna dependente da frequéncia e
fornece um fator de sintonia do laser de acordo com o comprimento da cavidade externa.
Um calculo importante que pode ser obtido deste resultado é o quanto o modo laser é
suprimido em relacdo ao modo da cavidade pela diferenca de suas respectivas perdas. Esta

expressao esta demonstrada a seguir.

_ lln |Resr(20)]

Aa =
d " |Repr (10|

(59)

onde 1, e A; sdo sdo os dois comprimentos de onda competindo na cavidade por ser modos

ressonantes coincidentes.

5.2.2 Oscilagdo com dois modos

Quando dois modos sdo emitidos simultaneamente de um semicondutor, cada modo

compete pelo ganho disponivel no material e a oscilagdo de um modo reduz o ganho
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disponivel para o outro modo [121]-[123]. Esta operagdo com dois modos pode ser descrita
por um modelo simplificado de equac6es de taxa [124] para as intensidades I, e I, dos modos

1 e 2 respectivamente.

dl
d_tl = (ay — f1]1 — 0121)14 (60)
dl
d_tz = (a; — B2l — 62111, (61)

onde a; € o coeficiente de ganho ndo-saturado para 0 modo i, 3; € o coeficiente de auto-
saturacdo, e 6;; é o coeficiente de saturagédo cruzada. No estado estavel, estas equagdes ddo

as solucdes para I e I,, que sao relacionadas pela constante de acoplamento,

(62)

Dependendo do valor de C, pode haver trés diferentes regimes de operacdo. Quando
C = 1, o acoplamento é neutro e apenas uma frequéncia oscila, enquanto a outra € reprimida.
Para C > 1, o acoplamento € forte e a oscilacdo é estavel para um modo e instavel para o
outro devido a pequenas perturbacdes que podem favorecer um dos modos. EparaC <10
acoplamento é fraco e ambos 0s modos oscilam simultaneamente e dividem o ganho. Nesta
condicéo, a estabilidade pode ser fortemente suportada por hole burning espacial [125].

A caracteristica mais expressiva de uma cavidade estavel é o estreitamento de linha.
Ao estender o comprimento da cavidade dptica, as flutuacBes de fase devida a recombinacdes
espontaneas na largura de linha de um laser podem ser reduzidas dramaticamente. Para
entender o estreitamento da emissdo devido a aplicacdo de uma cavidade externa, antes sera

apresentada o ganho em uma volta na cavidade. Este pode ser expresso como:

2TMNeff

JGrr = rirye@-le™ 7 2 (63)

onde g representa o coeficiente de ganho e a; representa o coeficiente de perda, A é

o comprimento de onda, n. ¢ € o indice de refragao efetivo e L & o comprimento da cavidade.
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Esta equacgéo pode ser decomposta nas condigdes de fase e amplitude dadas respectivamente

pelas equagdes abaixo.

1
gth=ai+—ln( )=ai+am (64)

2L \RyR,

ZneffL
— 65
v=— (65)
Nestas equagdes temos que N € um nimero inteiro que representa o nimero do modo
e a,, define as perdas nos espelhos.
A intensidade do espectro de um campo elétrico emitido pelo diodo é uma

Lorentziana com largura de linha dada pela formula de Schawlow-Townes[126]-[128].

2
_ th ItnMsp

Av, =
1 8mP, saida

am(1+ B?) (66)

onde h € a constante de Planck, v, é a frequéncia do laser, ng, € o nimero de fotons
emitidos espontaneamente em um modo, P,4, € @ intensidade do modo. O fator de
incremento espectral da largura de linha g é dado por (dn/dG)(dG/DN), com valores
tipicos entre 2 e 8 [129].

A equacdo acima descreve o alargamento espectral da largura de linha devido a
flutuacBes de fase e amplitude causadas pela adicdo indesejada de fdétons emitidos
espontaneamente no modo laser. O aumento no tamanho da cavidade diminui a,, que por
sua vez reduz a largura de linha. Isto porque simultaneamente, o aumento da cavidade
diminui fétons emitidos espontaneamente e aumenta o numero total de fétons na cavidade

para uma poténcia de saida fixa.

5.3 INTERFEROMETRO SPECKLE COM DOIS COMPRIMENTOS DE ONDA

O interferdmetro speckle com dois comprimentos de onda projetado para aplicagdes
voltadas a medida de fase estd apresentado no diagrama esquematico na FIG. 37; este foi
baseado em interferometros speckle de trabalhos anteriores [25]. O divisor de feixes BS1
divide o feixe objeto e feixe referéncia. O feixe referéncia é filtrado por um filtro espacial
SF e colimado pela lente L5. Este, entdo, e refletido pelo divisor de feixe BS2 para a camera

CMOS (Thorlabs — DCC1545M).
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O feixe objeto é expandido e colimado pelas lentes L2 e L3 a fim de se obter uma frente
de onda plana. Esta, ilumina o vidro difusor para gerar o padrao speckle, e entéo é refletido
pelo espelho M2 para se recombinar com o feixe referéncia na camera com o divisor de
feixes BS2. A interferéncia resulta em um padréo speckle envelopado por um interferograma
de periodo espacial infinito, ou seja, sem franjas de contorno. Apds posicionar um objeto em
frente ao vidro difusor, a forma da frente de onda plana se adapta ao relevo do objeto, 0 que
resulta no interferograma com franjas de contorno que descrevem a geometria da frente de
onda, de acordo com a equacdes 53 e 54.

Os polarizadores P1 e P2 foram posicionados nos bragos do feixe objeto e referéncia
com o objetivo de aumentar o contraste das franjas. Outro método utilizado para melhorar a
visibilidade foi aplicar o método subtrativo, aplicando um sinal senoidal em um transdutor

piezo-elétrico PZT acoplado ao espelho ML1.

CCD |
P2 L5

M1/PZT /\ T

/ SF /\ BS2
11
| |
||
‘ L4
Espectrometro
ND2 I P 1
Vidro difusor

M2
BS1

=

L2 L3

ND1

ECDL

FIGURA 37 - Diagrama esquematico do interferdmetro speckle para interferometria com maltiplos
comprimentos de onda.

Para nosso estudo, o arranjo de Littman-Metcalf foi escolhido para a sintonia de duas
frequéncias, pois este arranjo ndo altera o alinhamento do feixe de saida durante a sintonia

das frequéncias com o espelho M1. A FIG. 38 apresenta um diagrama esquematico deste

laser.
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FIGURA 38 - Arranjo Littman-Metcalf para um ECDL.

O laser com cavidade estendida é composto por um laser de diodo comercial
(Coherent, S-67-350C-50T) com emissdo centrada em 672 nm e 350 mW de poténcia
maxima. Um dissipador de calor termo-elétricamente controlado foi utilizado para
estabilizar a temperatura do laser em 25°C. Uma grade de difracdo (DG) de
2362.6 linhas/mm (Thermo Jarrel Ash), foi iluminada pelo feixe laser com incidéncia
rasante, gerando uma emissdo com uma linha estreita (entre 0.6 — 0.8 nm comparado com 1
- 1.5 nm sem a cavidade).

A primeira ordem de difracdo da grade é refletida pelo espelho M1 para retornar
novamente ao diodo. Desta maneira, devido a dispersdo da grade e o alinhamento de espelho,
apenas uma banda estrita de frequéncias € amplificada. Com uma pequena mudanga no
alinhamento do espelho M1, o laser pode ser facilmente sintonizado, possibilitando uma ou
duas emissdes simultaneamente. Diferentes comprimentos de onda apresentam diferentes
polarizacGes, devido a birrefringéncia apresentada pela grade de difracdo, o que permite
balancear a intensidade relativa entre duas emissdes com uma placa de meia-onda (1/2)
posicionada em frente ao laser.

Toda a montagem com o laser e o interferdmetro pode ser observada na FIG. 36. O
monitoramento da emissédo do laser foi realizado em tempo real com o feixe referéncia que
era transmitido pelo divisor de feixe BS2 (FIG. 37), utilizando um espectrémetro acoplado
a fibra (Ocean Optics HR4000), com resolucédo de 0.24 nm.

A emissdo dupla de um laser pode ser obtida por alguns métodos convencionais.
Optou-se por usar um laser de diodo sem uma camada anti-reflexiva na fase de oscilacdo do
laser. Assim o laser pode emitir sua frequéncia natural de oscilacdo e/ou a frequéncia

induzida.
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5.4 RESULTADOS

Primeiramente, caracterizamos a sintonia do laser com a cavidade estendida
medindo a intensidade da emisséo para diferentes pares de comprimentos de onda emitidos.
Para cada ponto foi alterada a separago A1-1 entre os picos. E esperado que sejam obtidos
menores valores de Ag correspondentes a maiores separacdes entre 0s comprimentos de
onda, juntamente com uma intensidade menor do laser, porque o ganho do laser decai para
emissdes mais afastadas do centro de ganho do diodo [29]. A FIG. 39 mostra a intensidade
emitida pelo laser em funcéo do comprimento de onda sintético A = A;4,/(1;—4,) para
as seguintes correntes aplicadas no diodo (300 mA, 380mA , 420 mA e 460 mA). As curvas
mostram que Ag pode ser sintonizado de 60 um a 450 um aproximadamente, para
praticamente todas as correntes. Para 0S n0ssos experimentos, optamos por utilizar apenas
uma corrente de alimentacdo de 300 mA, porque com o0 aumento da poténcia observamos

um alargamento da largura de linha da emisséo.
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FIGURA 39 - Curva de sintonia de um ECDL como funcéo do comprimento de onda sintético para varias
correntes de alimentacdo. A curva sélida é apenas um guia para os olhos.

Para demonstrar como é possivel controlar livremente o comprimento de onda
sintético com um laser com cavidade externa foram realizados dois experimentos.

Em um primeiro experimento, interferogramas foram obtidos da interferéncia de
uma frente de onda plana como referéncia e uma frente de onda plana apds passar por um
difusor, para gerar o padrdo speckle, e este passar pelo objeto de estudo, neste caso, uma
lente plano-convexa com uma polegada de didametro e comprimento focal de 50 mm. Para
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cada imagem, o Unico pardmetro modificado foi 0 comprimento de onda sintético de uma
emisséo dupla de um laser de diodo. Os resultados na FIG. 40 mostram como a frequéncia
espacial das franjas de contorno aumenta com a diminuicao da frequéncia sintética. Para

estas medidas, a emisséo de A, foi fixada em 659.58 nm e A, variou de 657.23 a 659.48 nm.
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FIGURA 40 - Interferogramas diferentes de uma lente com comprimento focal f=5 cm obtidos com
comprimentos de onda sintéticos selecionados.

Para um segundo experimento, uma frente de onda esférica obtida com o ajuste
entre as lentes L2 e L3 foi utilizada. Com o ajuste do espelho M1 no laser com a cavidade
estendida para gerar dois modos longitudinais com 1; = 674.65 nm e A, = 677.91 nm, o
que corresponde a um comprimento de onda sintético de Ag = 140.29 um. A FIG. 42a
apresenta o espectro da emissdao como uma funcdo do nimero de onda, e a FIG. 42b
apresenta sua transformada de Fourier ao quadrado. Ao examinar a distancia entre dois
minimos adjacentes na FIG. 41b, é possivel estimar o valor do comprimento de onda, com
o0 valor de 140um. A medida do interferograma correspondente a estas emissdes com o
interferometro DPSI € apresentado na FIG. 41c com franjas circulares concéntricas. Ao
mudar o alinhamento do espelho M1 e da placa de onda, a oscilacdo de outros modos

longitudinais pode ser reforgada e a emisséo ser facilmente sintonizada.
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FIGURA 41 - a) Espectro de emisséo do laser de diodo para A; =140.29 xm; b) Transformada de Fourier
do espectro; c) franja de contorno gerado com dois comprimentos de onda por uma frente de onda esférica.
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FIGURA 42 - a) Espectro de emissdo do laser de diodo para A¢ =178.84 m; b) Transformada de Fourier
do espectro; c) franja de contorno gerado com dois comprimentos de onda por uma frente de onda esférica.

As FIG. 41a, b e c apresentam resultados similares a FIG. 40, mas a emissdo do
laser estava centrada em 675.35 nm e 677.91 nm, resultando em um comprimento de onda
sintético de Ag =178.84 um.

Pela transformada de Fourier apresentada nas FIG. 41b e 42c¢, podemos concluir que
a visibilidade das franjas em 41c é maior comparada a FIG. 42c. Com este fato, ao analisar
ambos os interferogramas é possivel observar uma visibilidade um pouco maior na primeira
imagem em relacdo a segunda, entretanto, é preciso considerar que as diferencas entre as
intensidades nos modos longitudinais ndo é o Unico fator que influencia na visibilidade dos
interferogramas; outros fatores experimentais podem afetar a visibilidade do padréo de
contorno [130]. E ao analisar as FIG.s 41c e 41b, podemos concluir que a primeira imagem
41c apresentou uma melhor visibilidade que a esperada; a mesma conclusdo pode ser feita
com a mesma comparacao entre as FIG. 42c e 42b. Esta discrepancia pode ser atribuida
principalmente a baixa resolucdo do espectrometro, que apresenta linhas de emissdo com
largura maior que o valor real, e fazendo com que a funcdo V tenha um decaimento maior

que a visibilidade do interferograma.
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6 CONCLUSOES

Neste trabalho, foram abordadas novas metodologias para o desenvolvimento e
analise de lasers aleatérios com uma configuracdo baseada em realimentacdo localizada.
Tais lasers representam uma nova classe de lasers que possibilitam novas geometrias para a
fabricacdo de ressonadores com alta coeréncia temporal e baixa coeréncia espacial.
Adicionalmente foi desenvolvido um método para analisar a luz difundida de uma superficie
espalhadora baseado em interferometria speckle com maltiplos comprimentos de onda. Esta
ferramenta permitira facilitar futuras aplicacGes voltadas para o estudo de frentes onda. O
método permite ajustar a resolucdo espacial de franjas de contorno para analisar 0s mais
diferentes tipos de relevo, e com uma analise espectral de uma fonte com mais de um
comprimento de onda é possivel prever sua coeréncia e frequéncia espacial, que sdo
correspondentes com as larguras e distancias entre as frequéncias emitidas.

No ambito de lasers randémicos, foi proposta a obtencéo de estruturas desordenadas
através de dispositivos que delimitam as regides ativas, formadas por um polimero de DNA-
CTMA dopado com DCM, entre duas superficies rugosas espalhadoras onde os centros
espalhadores desordenados séo posicionados. A principal diferenca deste dispositivo para
um laser aleatdrio convencional é que ndo hé retroalimentacéo distribuida imposta dentro do
material ativo, sendo que as regides espalhadoras ficam dispostas nas extremidades da area
de bombeio. Esta arquitetura nos permitiu detectar pela primeira vez na literatura, a mesma
assinatura espectral de dois aglomerados espalhadores desordenados, devido a toda estrutura
trabalhar como um Unico oscilador 6ptico, onde os aglomerados atuam como elementos de
realimentacédo e acoplamento de saida.

Primeiramente esta nova configuracdo foi testada em trés tipos de dispositivos
diferentes: um onde os elementos espalhadores sdo nano-particulas de TiO e outras duas
onde os centros espalhadores s&o produzidos pela rugosidade na interface entre o meio ativo
e 0 ar, sedo estas rugosidades produzidas por ablacdo a laser e corte com uma lamina. O
mesmo comportamento qualitativo é observado utilizando ambos espalhadores, com clara
evidéncia de laser aleatorio randdémico de toda a estrutura, demonstrando a universalidade

da arquitetura proposta com realimentacdo localizada espacialmente.
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Experimentos adicionais foram realizados com as amostras sem particulas de TiO»,
devido ao simples processo de fabricacdo que necessita apenas da realizagéo de rugosidade
nas bordas do meio ativo polimérico. NOs observamos assinaturas coerentes e incoerentes
da emissdo laser, dependendo da geometria do feixe de bombeio. A transi¢do de regime
coerente para incoerente é observada com o aumento da largura da &rea de bombeio.

A fim de evitar a manipulagéo do formato do feixe de bombeio e simplificar todo o
arranjo experimental, nos projetamos um dispositivo com geometria otimizada, obtendo um
laser aleatdrio de area larga com dimensdes de 2,6 mm x 0,65 mm. Modos frequentes com
largura espectral FWHM = 0,3 nm foram detectados nas extremidades do dispositivo. Isto
demonstra que todo o filme polimérico atua como um Unico oscilador aleatério com
dimensGes de muitas centenas de micrometros, sendo o maior laser aleatorio coerente ja
reportado até esta data, e um promissor dispositivo para iluminacao, displays e aplicacdes
com formagédo de imagem.

Com relacéo a analise de frentes de onda difusas, foi desenvolvido um método para
formar franjas de contorno com interferometria speckle e dois comprimentos de onda com
um unico laser de cavidade externa foi estudado teoricamente e demonstrado
experimentalmente. O ECDL demonstrou-se de fécil operacgdo, propiciando uma emissdo
laser estavel e com uma fina modulagdo de frequéncias devido a grade de difracdo de alta
frequéncia espacial usada no sistema de retro-injecéo. Isso permitiu que o comprimento de
onda sintético fosse continuamente ajustado de 60 um a 8 mm. A operagdo deste
interferdbmetro para diversos comprimentos de onda permite a medida de frentes de onda
com diferentes sensibilidades e precisoes.

Foi demonstrado que o interferograma, que descreve o padréo de franjas em fungéo
da coordenada da frente de onda, pode ser obtido diretamente com a transformada de Fourier
ao quadrado do espectro da emisséo do laser. Este resultado aponta que, com a medida da
emissdo do laser, pode-se obter diretamente o perfil do interferograma V deste espectro e
com valores mais precisos das frequéncias resultantes, independente da resolucdo do

espectrometro utilizado.
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