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RESUMO 

Nest.P trabalho cle~envolvemos um si5tema de medição de índice de refração não li
near n2, 11t.ilizando a técnica de varredura-Z. Com laser de ~d:YAG (,\ = l.06;tm). 
:\fedida.s a.hsolutas (!e nz sào possíveis com erro de± 10% entanto que, para medidas 
relativas, o erro é mc11or que ±0.5%. Mostramos qnc o alinhamento c calibração de 
todo sistema. óptico e de medição, bem como um perfeito polimento da superfície 
da amostra são rh" importií.JI(:ia fundamental para se conseguir medidas sensíveis, 
confiáveis e n"produtívei~. 

Fizemos medidas em vi(lro~ dopados com semicondutores (VDS) da Corning Glass 
(CdS.-Sc 1_,) c em (VDS) prorlnzidos em nossm; laboratórios (CdTe). Nos vidros 
da Corning obtivemos n 2 de 3.7 a 6.1 x10- 15 r:rn 2 /~V. Para as amostras de CdTe 
ohLiv~mos n 2 de 1.5 a 5.1 x 10-14 cm 2 /~F. Os grande valoreH de nz ohHervados nestes 
lÍ]t.iJIIos Hiio devidas a uma não linearidade ressonante de dois fótons. 



ADSTRACT 

Tn this work we lli!VP devPloperl a system to mcasurc thc nonlinea.r refractive index 
nz using the Z-scan technique. Thc inccrtainty in absolute measurements uf r12 is 
±lO% and in rclativc mcarurcments is less than ±0.5%. \Ve show that the aligumen1 
and calibration of thc whole optical and measuring system, as well as au an:urate 
polishing of the sample surfate are of fundamental importaHce to achieve sensitive, 
trust.ahle anrl reproduceable measurements. 

\·Ve have performed measnremPnts in commercial semiconductor dopcd glasscs 
(SDC) from Curniug Glass (Cd8r.'i';; 1_,) aud iu SDG ;;amples pn"pa.red i11 our labo
ratories (CJTe). lu the Curuiug ~ampl(óH we have !lbt.ained n 2 ra.ngi•1g from 3.7 to 
G.l X l0- 15 cm2JVV. For CdTt~ ~amples we l1ave ohla.ined r1 2 ranging from 1.5 to 5.1 
xl0- 14 cm2 j\·F. The large values of n 2 observcd in this .ast materiaJ is clue a resonante 
cnhanccment of thc nonlincarity two photon. 
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Capítulo 1 

Introdução 

O dt->st->Hvolvimento de novos materiais vítreos com propriedades ópticas não lineares 

para aplica.::;Oe.~ ew dispn~itivos de chaveamento totalmente ópticos tornolh:OC rcccn

t.cmcntc uma área de enornw interesse cientítifico e tecnológico. A motivação de se 

obter estes novos materiais é a previsào de que no futuro os dispositivos puramente 

ópticos irão S11bstituir gradualmente aos elt>trfmit·os. 

Para que um materi<l.l possa ser usado como dispositivo tip1 ico elt-> deve aprt)~eutar 

as seguintes características: alta não line-aridade, ou SP.ja aho índice de refração não 

lineilr (nz), e que esta não liucaridadc tenha tempo dt-> rt->sposta curto (da ordem de 

cenle11as femtossegundos); possuir baixo coefkien1e de aiJHon;ào uo colnprimento de 

uuda de interesse na área de comunicações Ópi.itas; ser compatível com os processos 

de fa.hrieação de guias de ondas c com sistemas de transmissão por fibt·as ópt.icas e, 

finalmente possuir alto limiar de dano por luz. 
NeblC trabalho apresentamos o desenvolvimento de um sistema de medição de 

índice de refração não linear de materiais, rol!l potencialidade para utilização em dis

po~iiívos ópticos. Para isso utilizamos a tén1ica de varredum-·z que foi recentemente 

proposta por Sheik-Bahae et ai. [1]. Foram feitas medidas em vidros couten:iais 

da Corning e em vidros dopados com elementos semicondutores de CdTe fahricarlo~ 
pelo nosso grnpo uo Laboratório de Materiai~ Vítreos do Departamento de P.letrônica 

Quântica. do htstitutu de Física Gleb Wataghiu. 
A seguir a..preseutai!lOS uma breve descriçilo dos próximos capítulos desta l.ese: 

• ;.l"o Ca.pítulo 2, desnevemos o efeito de autofocaliz;v;;ão, que é a base da t.écuica 

de varrcdura-Z 

• No C<1pítulo :3, dcscrcYcmos duas onl.ra~ !.Pcllicns que ~<tO utilizada para deter-
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minar o coeficÍEmte Je refraçâo não linear ( n:,i) de matcri<1is. 

• !\o Capitulo 4, fazemos lllfla (lescriçâo detalhadil da tPcnica de varrcdura-Z, 

mostrando os aspectos téuricus envolvidos, e Jc como obter o codirient.e de 

refração nào liTlf~ar de sua~ medidas. 

• ~o Capítulo 5, fau~mos uma descrição do sistema experimeJ!I.al rmml ado, e de 

todos procedimento~ de esicthilizaçào e otimização realizados para oht.er rnedidaH 

SCilSI\'ClS, 

• No Capítulo 6, apresentamos os resultados daH llJellidas realizadas nos vidro~ 

dopados com microcristalitos de semicondul.ore.'i nJricado pela Corning c CO)Il 

CdTe feitas em nossos laboratórios. Fazemos 11111a <le~criçâo dos efeitos envol

vidos. 

• No Capítulo 7, as conclusões deste trabalho e perspr;ctiva.~ de trabalhos fut.uro~ 

sào apresentadas. 
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Capítulo 2 

Efeito de autofocalização 

Quando a potência de um feixe de luz excede 11m certo valor crític.o, o diâmetro 

do feixe iiO se propagar em um meio não liucar começará a se cont.rair, formando 

um intenso foro a.pó~ perconer uma certa distância no material, este fenômeno de 

contração do diâmetro do feixe ê em 11111 meio não linear é comumente chamado de 

efeito de autofocalização do feixe de luz. 

O efeito de autofocalização foi primeirameu1.e discutido por Askar'yan [1] para 

microouda~, e depois por Talanov (2] c Chiao et. a.L [.'3] para ft•ixet. óptico~. Este 

deito é produ;-:itlo pela variação do índice lie rdraçào com il inlensidade Ju feixe de 

luz aplicado em 11111 meio, 1, dada por: 

n = no + n2 I (2.1 1 

onde n0 é o índire de refração linear do material e n 2 é o índin~ de refração nào 

linear. Considerando um feixe de luz monomodo com um perfil transverso Gaussiauo 

propagando-se em um meio não linear com um índice de refração dado pela equação 

(:2.1), ond~ 6.n = n 21 é a mudança do índice de refração induzida pelo campo elétrico 

da luz aplicado. Se 6.n for positivo, isto faz com que o feixe antofucalize, porque a 

parte cent.ra.l do feixe (mais intensa) CXj}erimentará um índice 1le refnu,;iio llJaior do 

que as borcbt.s (mello~ iutensa), e portanto viajará com uma veloridade d~ fa~e mais 

lenta do que as horda~. Con~equentemente, a frente de onda plana origi11al do feixe 

ficará progressivamente mais e mais distorcida com a propagação O entro do material 

não linear da forma como vemos na figura 2.1. A distorção é similar á aquela imposta 

a um feixe ata.vess(l.ndo uma lente positiv·a. Então uma lente po~i1iva é forrn;ula no 

material pelo próprio feixe. É importante notar que, se 6.n for negativo, acontecerá 

o t-{eil.o oposto, ou seja, o meio agirá como 11ma lt-~111.!~ di\'erp;ente alltodefocalizando o 
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feixe de luz [4]. 
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I ' I I I 
I J ] I j 

' ' I J f i'-:>( t--r-t-\711,-- ------ --- -~--
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Figura 2.1: Distorção da frente de onda de 11111 feixe laser lewllldo a sua antofoca

lizaçâo, durante a propagação por um meio não linear [7] 

Na óptica linear, existe um limite para o aumento da intensidade de um e<Hoopo 

luminado em nm ponto focal de um sistema Ópl.ieo IJHP é devido ao alargamento do 

feixe devido à difração. Na óptica não linear cont.udo este efeito de alargamento 

do feixe devido a difração, pode ser compensado pela n~fração não linear, levcmdo 

com isto ao efeito de autofocalização do feixe de luz, pois este efdto é proporcional 

a ~n, enquanto que a difração é inversamente proporcional ao quadrado tio raio 

do feixe. Portanto, quando o feixe sofre autofocalizaçâo, seu diânletro diminui, e 

ambos efeitos de autofocalização e difração ficam fortes; maa se o ultimo cresce mais 

rápido <lo que o primeiro, então a difração vencet·á a autofocalização, com isto o 

feixe autofocalizado atingirá um diâmetro mínimo e depois será difratado. Contudo, 

se a. ação de autofocalização é mais forte que a difração, enliio o feixe co11t.inua.rÁ 11 

autofocalizar para um diânwtro cada vez menor com a propagação do feixe dcJJtro do 

material. Então, o efeito de autofacalizaçào corm~çat'á a ocorrer quando o alaq~amento 

devido à difração for compensado pela refração 11iío linear. Isto a.co11t.eu~rá IJil<HI!iu a 

potência do feixe de entrada no meio atingir um certo valor crítico, dado pela seguiute 

expressão [.í]: 



J!) 

(2.2) 

Esta potência foi calculada para um feixe com perfil Ga.ussiano. Com esta potência 
o feixe propaga no meio sem divergir, ou melhor dizendo, o feixe de luz propaga no 
meio em uma ~istância longa sem mudar o seu diii.metro, ou seja, o feixe produz por 
si mesmo seu próprio guia de onda dentro do material. A propagação do feixe sem 
divergir é costumeiramente chamada de auto aprisionamento do feixe de luz. 

Lente Equivalente 

Figura 2.2: Figura da. aut.ofocalizaçào em um meio não linear e sua lente equivalente 
indu:úda para P > Pedi [6] 

Quando a potência do feixe de entrada for maior que a potência crítica, os raios 
serão defletidos na dit·eção do eixo 1lo feixe dando lugar a autofocalização. Com i~to 
o meio agirá como uma lente positiva (para n2 > 0), cuja distâneia focal efetiva será 
dada por [fi], 

Zf = w, /!!fi'" 
2 n2l 

(2.:J) 

onde II'J é o raio do feixe de entn11la. A figura 2.2 mostra o esquema de uma lente 
aut.o induzida pelo meio, onde P > Pc-ril· 
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a b c 

Figura 2.3: efeito de a) aHtofocalização h) divergência normal c) autodcfocalização, 
em uma célula contendo vapor de sódio observado na mesma distância 

A figura 2.3 mostr11. a fotografia na mesma distâucia do feixe que atravessa uma 
célula contendo vapor de sódio, onde são apresentados os três casos: autofocaliza.çào, 
autodefocalizaçã.o, e divergência normal devido à difração. 

Vimos acima que o efeito de autofocalização está relacionado com a mudança 
do índice de refração do meio com a intensidade do campo elétrico da luz aplicado, 
ou melhor, com o coeficiente não linear n2 do materiaL Alguns dos mecanismo~ 
físicos responsáveis por esta variação são: efeitos térmicos, polarização e\etrôuica., e 
a reorientaçãu molecular (efeito Kerr reorientacional). 
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Capítulo 3 

Revisão das Técnicas de Medida 
de n2 

Neste capítulo Í<1remos uma rev1sào de illguHJaH técuica.~ encontrada~ 11<1 literatura 
para a determinação do índice de refaçiio uã<1 linear n 2 em materiais. São eucon
tradas as seguintes técnicas: interferometria não lineilr [1], miH1nrit tlt~ quatro ondaH 
degeneradas [2], mi5tura de três ondas quase degeneradas [3], rotacão elipsoidal [,1) e 
nwdida da distorção do feixe de luz[.'>], [6]. A primeira técnica C altamente sensíveL 
po~s11indo nm eno de 11111Ís ou menos dez porcento na determinação do n2, mas re
quer Hofis1 icada montagem experimental, alta qualidade Óptica e larga espessura das 
omostraH, alguns centímetros, restringindo assim as amostras a serem estudadas. Um 
outro problema nes1.i!. 1érniril é que cada medida leva um tempo razoavelmente longo 
para ser realizada c necessita de amostra padrão com um índice de refraçào nào linear 
bem conhecido para intcrprctaçào dos resultados, ou seja., o vàlor de n2 das amostra~ 
a serem estudadas será dado em funçào da amostra padrão. A segnuda e a terceira 
técnica também sào altamente sensíveis, mas re(jllerem sofisticado arr<~njo experimen
tal. Nestas técnicas, as amostras necessitam ser só de boa qualidade ópti<.:a e a.!gnus 
rnilímef.ros 1le et.pessma, e o tempo necessário para a obtenção dos resultados sào 
de algumas horas. A in1.erpretaçào 1le~l.es resultados é também feita com base na 
amostra padriio. As duas IÍltiHJas técnicas não sào muito sensíveis, e necessitam de 
uma análise ch~t.a.lhada da propa.gac;ão da onda dentro da amo.'>tra. 

Faremos aqui uma descrição mais detalhAda das duas primcit'AS técnicas, que são . . 
<IS JUa!~ sensJVe!S. 
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3.1 Técnica de mistura de quatro ondas degene

radas 

A figura 3.1 mostra o esquema experimental da técnica de mistura de quilt.ro ondils 

d~g~neradas ( f\.fQOD ). Um feixe de luz (proveniente de um laser pulsado) f. focal i~ado 

na amostra com vetn!" de onda k~, o qual é denominado feixe de bombeio para frente 

na terminologia de fvfQOD. Este feixe passa por uma linha de 111 raHo 1le forma que o 

pulso laser chegue ~imnlt.aneamente na amostra com um p11lso do feixe de prova, com 

um vetor de onda l;, fJ11C bi derivado Ju feixe de bombeio atravé~ de dois divisores 

de feixe 0 1 e /) 2 , e incidido na amostra a um ângulo de aproximadamente 2° relativo 

ao feixe de bombeio. 

. ----
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Pigma 3.1: Esquema experiuwntal da técnica (MQOD) [2] 

A propa~ação para tn\s do feixe clc bombeio com vetor de onda 1.:; é a reflexão do 

feixe de homheio provenif'JÜe de um espelho colocado alr~s da. il.lllO~trll, aproxima· 

da.mente 2mm. O feixe de lnz ge1ado pelo processo de mistura de ondas propaga·se 
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ua {fir('çi'to contr~ri<l ao feixe <le prm·a com vetor de onda ( 1. THnto o sinal !'/'l"<Hio 
por 1\l{lOD, como o feixe de homlwio siío lev<1dos 11. doi~ fot.orliodos rápido~ e à SilÍdi! 

destes fot.odiodos siío exibidos em dois osciloscópios rápidos. A llgura 3.2 mostr<l 
a fotografia dos traços dos oscilo~cópios para o sinal do feixe pmduzido por l'viQOfJ 
e o correspondente feixe de bombeio. Nas medidas n~por1.<~das n<~ rderPnria [2] foi 
usatlo um last:r dt: Nd:YAn upcraudo sinmltiíue<~meule no reginw de mode--locking 
curn pubos de 80 ps e Q-switclling eom 2.)0 TIS Plll l.OfiJll!l. 

(a) {b) 

Figura 3.2: a) l.rem clP pulso JJiode-locking, Q·switdwd (lmmheio). h) si11al gerado 
por .\IQOD em vidro SF-5!:1 [2] 

Estf' processo de fvlqOD pode ser explicado em termos das difrações em grades 
produ:-.idas pda modulação t:spacial do índin~ de t·efraçào do lllt:Ío não Jim,ar. Qu<~ndo 
cada um dos feixes de bombe-io u~,k~) interfe-re com o feixe dé prova. I.; se produzirá 
uma modulação de intcnsid<H]e que por sua vez irá produzir U\llfl. grade de índice, 
com uma modulação de índice que é a soma das mudanças de Ín(lice rápidas depen
dente d<1 intensid<1de e mudanç<1 de índice termicamente induzida. quando o feixe 
de bombeio A~ interfere com o feixe d<" provil A·; na <1mostra se f!;lrnlilrá uma gt·<H!e 
"gms~a" (com um largo período) que difrilta o feixe de bombeio !.:3 1111 direçào de k~, 

~ ~ 

tl ~ÍIIm)l,am•<!JlletltC O f~ÍX~ <ie bom]lf'ÍO k1 ~O feixe de prOVil ~'2 produzirão Uma grade 
"fina." com um período de aproximadamente meio comprimento de ondH d<1 r<1diaçiio. 
que difratará o feixe de bombeio Ã~ na mc~ma direçiiQ de k~. Para ondas plilnas com 
amplitudes (complexas) L\(kt), L'2{k3), Ep(k2), E,( I.:~), q11e conespondem ao campo 
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de bombeio para frente, bombeio para tras, prova. e o campo gerado por MQOD 
n:spcctivamente. O sinal gerado da MQOD será cntào a soma dos sinais difratados 
nas grades grossa c fina, cuja amplitude será dada por {7] 

(UI 

onde L C a espessura da amostra, À é o comprimento de onda do laser, L:l.nc é a 
amplitnde da modulaçào espacial do índice de refração da grade grossa, formada por 
1:'1 e t.'1, e !::.n1 é a a.mplit11dr• de modulação do índice da grMlc fina, formada por Ez c 
J:...'p· Ambas conlribt1içócs rápidas e térmicas são somadas juntas para dar L:l.n,. e L:l.n1. 

A contribuição para a grade de índice devido à nào linearidades rápidas é igual 
à di~tribuiçâo de intensidade espacial vezeh o coeficiente de índice não lineil.r ·r1 2• 

A amplitude das grades de índice é 'lnzy'I:4 c 'lnz~ para a grade gross(l. e fina, 
te5pectivamente, onde J~, /2, c I v são as intensidades de bombeio pa.ra. frenle, lmmheio 
para. t.ra~, t~ a intensidade do feixe de prova rc~pcctivamcnte. A contribuição térmica. 
para !::.nc e L:l.!lJ r\epeurlení. da porçào de energia absorvida. pelo material, e do lempo 
que leva à mo(lulaçà{J espacial da gra(le para decair [8]. Para a grade grossa, com 
um periodo de muitos comprimentos de onda, o te111po de decaimento é da ordem de 
microsegnndos a contribuição térmica possuir<i. \1111 valor que crescerá com a integral 
da energia deutro (]o pulso 

ji:4 dl, (3,2) 

onde, dnjdt, é a mudança. do índin~ çom a temperatura, a é o coeficiente de absorção, 
CP é o calor específico a pressão constante e (I é a. densidade. A suposi<,;ào feita é que 
toda energia ab~orvida é convertida em calor. A integral para o pulso utilizado pode 
ser escrita como 

(3.3) 

oude lu. e lpk sào as k-ésimas intensidades de bombeio para. frente e prova para os 
k-ésimos pulsos contados do começo do trem de pulsos, k' indica. o pulso 110 l.er11po 1. 

e 61 é a duração do pulso a meia altura. A contribuição térmica para a grade fina, 
que possui nm perímlo de aproximadamente meio comprimento de onda c um tempo 
de decaimento da ordem (!e uano~egundos é insignificante, poden(lü ser desprezada. 
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Portanto, a r;r;Hle de indiee fina !':.ui possui só conlrilllliçóes r;í.pid<Js, e P igual a 

f:!.n1 = 2nz [1:4. I 3.4 J 

Com isto a amplitude do sinal da fi.IQOD será dado por: 

onde 
dn 2c.f:!.t 

fJ = dT Crp 
(:}.fi) 

pode·se escrever a e(JUação (3.5) só em fnnção da intensidade de bombeio para frente', 
pois todas as oulra:; ~ão derivadas desta. Então a amplitude do campo elétrico na. 
saí(lil da amostra, o qual nôs indiearemo~ por pl"ima é dado por 

r.:;= hf(n) 1r,\L[4n2J; + g k.f' (l;k)] E; 
k=O 

(3.7) 

onde h é a razão entre a polPucia 1le prova e a potência de bombeio para frente, f( "I!) 
é o produto do fator de transmissão na interfacr; amostra ar. A potência de homlwio 
reverso é igual à potência de bombeio para frente. 

Então a intensidade do sinal da MQOD ser~ 

k=k' 

I;= Ar; + s L u;d1; + c1~ 3 (3.8) 
•=0 

onde A é a fração da lm: de bomheio espalhada no detector 

(3.9) 

(J.lO) 

O coeficiente E é responsável pelas contribuições térmicas, enquanto que o coeficiente 
C é responsável JW]a.s conl.rilmiç~s do índice de refração não linear·. A equação 
(3.8) deveria conter um termo conJ g2, rnaH para rna1.eriaiH qne poHHliP.lll corrtrihuiçôes 
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Figura 3.3: Dados experimentais da MQOU. A linha ~ó!ida sào as curvas de ajuste 
da cq.(:3.8) com os mPllmres valores para os parâmetros A, H e C. [2] 

T<~hela :J.l: Valores medidos de n2 de alguns vidros ópticos em 1,06 ;tm. [2] 

ll.lateria.l n" ( 1 ,06 p.m) u 2 (cm2 /W) 

cs~ 1,61 3,0x w- 14 

SF-59 1,91 6,8xlü- 1' 

SF-58 1,88 4,9xlo- 15 

SF-57 I ,81 1i,lxl0- 15 

SF-56 1,75 2,6xJ0-15 

FDS-90 I ,81 2,2x10- 15 

FUS-9 I ,81 l,2xl0- 15 

FD-60 1,77 2,Dx 10- 15 

FD-6 1,77 3,1xl0-15 

Rutile 2,48 2,48x 10-14 

eletrônicas muito maiores que a.s cont.rilmições térmicas na mudança do índice de 
refração, este termo pode ser desprezado. 

A determinação do coeficientP do índice nã.o linear n 2 da amostra em estudo é 
feito pela comparação do coeficiente C da CUlTa de ajuste dada pda equaç~o (3.8) 
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sobre os dados experimentais da amostra, em comparação com o coeficiente de ajuste 
C para a amostra de CS'2 , o qual é usado como calibraçào do sistema. 

A figura 3.3 mostra. os resultados experiment<'lis e suas corresponrlentes curvas de 
<'ljusl~ para CS2 , SF-ri9 c o vidro de óxitlo tle titânio FD-60. A tabela (3.1) mostra os 
valores fle n2 pi!r<'l \'iÍrios vidros nwdido t'lll l.OG1m1. ut.ilizaudo a técnica de MQOD. 
(:omo podemos notar, o coefkienle C esi;Í re[,.cimlado co111 n~, porl.anl.o esl.il técTiicil 
não nos permite determinar o sinal da não liJH'aridilde. Ou I ro poul.o a notar é 11ne 
os valores de 11~ das amostras em estudo são enco111rados ~m rdaçào à amostra de 
n{crência. Esta técnica não permite também disl.ingnir os efeit.os responsávP.Ís pela 
uiío linearidade. 

3.2 Método interferométrico 

A IPcuicil iul(~rferomt:tt·ica foi primeiramente proposta em 1968, por A. P. Vcduta c 
B. P. I\irsanov [\.1], e era baseada. no int.erfenlna~t.ro tk \fach-Zehnder. A técnica que 
descreveremos aqui também é baseada no inlerferôrnel.ro d~ TvladJ-Zdllld(~r [lO], onde 
em um dos braços do interferômetro é colocado 11m material niío lim~ar, cujo coefici
!~!lle não linear n 2 é desconhecido. No outro braço do int.erferômetro é colocado um 
materi<1.l de referência, com o coeficiente não linear bem conhecido , e com espessura 
de percurso óptico linear idêntico ao da primeira amostra. O material de referência 
ulilizado foi C!h. Esta. técnica faz uma medida relativa, ou seja o coeficiente não 
linear n 2 da amostra é determinado em relação ao material de referência (CS2). 

A figura ?? mostra o esquema experimental ut.iliza.do ne~ta l.écnica. O feixe 
de eul.r<1.da é dividido em dois por um divi&or de feixe Jt-!1 , sendo que um dos feixes 
passa pela amostra em estudo e o outro feixe renetido pelo es!Jelho .'v/2 , passa pela 
amostra de referência. Cada um destes feixes passa por uma linha de ai raso D1 
e D 2 , de forma que haja uma coincidência espacial e temporal do pulso do la~t~r 

na ~aída do interferômetro, produzindo assim um modelo de franjas de inlerferêTH:ia 
vertical. Esta coincidência é verificada com o uso de uma streak-câmera (SC) u!Lril.· 
rápida LLL(com resolução de lOps). A cãmera é utilizada para estabelecer que os 
dois braços do int.erferômetro tenham comprimeutos iguais. 

Durante a propagação do pulso na amosl.ras o Íutlice de refração aumenta ou di
minui com a intensidade, causando a."sim um atra:m relativo entre os dois feixes, e 
consequentemeutc uma mudança no moddo de fr<1.11ja visto pela ;;l.reak-câmera (SC). 
A figura :L'i mostra uma fotografia representando o atraso de fase não line<1.r ge
rado pelos dois Tllilt.eriai~ devido à variação de inl.eusidadc. Na figma 3.5(b) mostra o 
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Figura :1.1: Esquema experimental dn técnica interferométrica 

padrão de franjas visto pela se onde o atraso de fase não linear gerado pelos dois ma
teriais são os mesmos, neste caso hnvcrá ainda uma superposição espacial e temporal 
dos pulsos, c isto é conseguido fazendo com que as intensidades sejam ([iferentes na 
amostra em estudo e a referência. Se a intensidade> relativa entre os dois braços do 
i11terfcrômetro é variado. usando para isso filtros bem calibrados antes da amostra e 
depois do c s2 c vice-versa, o ovcrlap temporal c espacial deixará de existir. o atraso 
relativo entre os dois braços é ajustado notando que qumHlo o pico do pulso de um 
dos braços interfere com a subida do pulso do outro braço, as franjas mudam em uma 
direção, e quando o pico do pulso interfere com a descida do pulso do outro braço, as 
franjas mudam em direção contrária. A streak-câmera é usada para determinar esta 
distorção nas franjas de interferência como função Jo t~mpo (~ cons~qu~nt.~uwnle da 
intensidMle). As figuras 3 . .5 (a) e :t.5 (b) mostt·am as tliston;ües nas franjas quilndo 
não há coincidência espacial c nem temporal nos dois bnH,;os. 

Quando o padrão de fr<ndas é independente da inten~iJade, tanto o ilHIIH~ul.o do 
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FigtHii 3.5: Mml~lo lle franja re~ulviJa no tempo a) atraso de fase não linear criado 
pela braço eon1.~mlo a amo~tra em estudo b) o atraso de fase não linE'a.r criado pelos 
dois braços são iguais c) atrilSO de fa~f' criado pdo hnu;o nJul.tmdo CS2 [10] 

camiuho óptico não linear como o caminho óptico linear, são os mesmos em ambos 
os braços. P.st.a cuudiçãu se obtem as franjas representadas na figura :J.5(b). Nesta 
condição, a razão entre a:; int~nsidades dos dois hrilços é iuvNsa.HI~Ute propon·ional 
a razão dos n 2 das amostras, e é dada por 

(3.11) 

onde /q,, n2~''" /,<!> ll.zrof> são, respectivamente, iiS intensidades e os coeHcienl.es não 
lineares da amostra em estudo c a amostra de referência. A tabela (3.2) mostra 
alguns rc-sult1Hios ntilizando esta têcnica. Como po<lemos notar na expt·essão 3.11 
o cocficicutc não linear da amostra em estudo é determinada em relação a autostra. 
de referência. Nesta técnica não se pode determinar o sinal de n 2 , t• t.ambént nilo ~e 
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Tahela 3.2: result.a.do f]a mediOa de n 2 usando a técnica interferométrica [lO] 

.\laterial 1111 (L061on) n~(amoslra) n~{ an<08lra )em 2/IV 
n2{CS2) estimado 

cs. 1.62 1.0 Vi·l X lO H 

BD-2 1.55 .0139 ± .0017 4.Ja x w- 16 

CS35 1.50 .0166 ± .0017 -5.11 x w-Ie 

Cl020 1.50 .0160 ± .0018 5.11 x w-w 
C2828 1.-53 .0184 ± .0018 5.69 X 10-IG 

YAG UtJ .0253 ± .0035 6.36 x w-le 

SF-G 1.77 .0320 ± .0090 2.12 x 1o-l~ 

RCBY 1.76 .013.) ± .0013 :J.-52 X 10-16 

Lw:ile 1..19 .0250 ± .004.5 (,(Q X JO-IO 

consegue distingHÍr oH menmismos responsáveis pela não linearidade. Esta técuica se 
toma também inviável em muit.os lahonti<ÍrioH devido ao alto custo da steak-câmera. 
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Capítulo 4 

Descrição da técnica de 
varredura-Z 

A técnica experinwntal utilizado neste trabalho. denonlinaJa técnica de varrcdura-Z 

("Z-scan"') [I] é ba.sead<~ no efeito de autofocalizaz;ão do feixe de luz, e consiste em 

transforl!laJ· à variação Jc fase em w•.riaçiw de amplitude durante a propagação do 

feixe dentro da amostra não linear. Esta têcnica possui sensibilidade comparável ;;os 

métodos inlerferométricos, c é bem simplt>s, uàu necessitando de mont11.gem experi

menta.] muito ~ofisticada. 
A figura 4.1 mostra o esquema expeJ·imenta! da técnica de va.rredm·a-Z. Csando 

um feixe de luz focalizado, medimos a potencia de luz incidente (Pr) e a po!.êJI(:ia 

transmitida (Ps) após o feixe atravessar a amostrii e uma abertura convenientemente 

posicionada. A t.émica consiste em registrar a t.ransmitância (Ps/Pr) em função da 

posição da amostra e111 relação ao plano focal (z=O). Assim o nome varredura.·Z vem 

do fato de que na. prática a. amostra C deslocadi'l varrendo a região focal do feixe. 

A curva de transmitãncia. T=T(z) obtida da medida de ~arredura.-Z está relaci

onada com o índice de refração não linear da amostra como segue: Para facilitar 

sua interpre!.a~,;ào certas condições devem ser satisfeitas, como, feixe laser Gaussi

ano operando no modo fundamental TFAI00 , de maneira que possa111os considerar a 

distribuição de intensidade como 

14.1) 

on•le r é a distância transver~al ao eixo do foco, lo e w0 são a intensidade e o diâmetro 

do feixP no foco respectivamente e b é o parâmetro confon1l do feixe. Uma outra 

consideraçào importante C que a. espe~sur<1. da an1ostra L deve ser beu1 menor que o 

31 



32 CAPíTULO 4. lJ~'SCRJÇÃO DA TÉCNICA DE \'ARREDURA-Z 

Esquema Experimental 
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Figura 4.1: Esquema experimental da tPcnira de varn~{lura- Z, ua IJHal a t.ransmit5ncia. 
T = Ps/Pr é registrada corno função da posição da amostra, z. 

parâmdm coufoeal (L<< b). Um meio não linear iluminado por umil. intensidade 
dada pela equaz:ão (4.1) possui um índice de refração que depende da posição clada 
pela relação 

n(r,z} =no+ n2l(r, z}. (4.2) 

Isto faz com que o meio aja como uma lente. Se o meio não linear possui n 2 positivo, 
o índice de l"efração total é maior no eixo do feixe do que uas bordas, com isto o meio 
se comportará como uma lente convergente, ou seja, o meio tende a auto focalizar 
o [eixe. Se pelo contrário, n 2 é negativo, o meio age como uma lente divergente, 
tendendo a auto defocalizar o feixe. O meio age então n1mo uma lente, mas se a 
condição L < < b é satisfeita, podemos considerar a amostra como uma lente fina, 
cuja distânci11 focal efetiva é uma função da posição z. Com isto, dependendo da 
posição da amostra em relação ao plano focal (z < O, z > O) dHrante a varredura, 



o efeito de lente fará com que o feixe se contraia ou se expanda, passando mil.is ou 
meu o~ )nz pela abertura na frente do detector (la figura ( 4.1). 

Finalmente, para poder detectar as variações sofridas pelo feixe através do efeito 

de lente da anmstra, a abertura deve ser colocada convenientemente longe do foro 
(;; >> b) e esta abertura deve ser menor que o tam<l.nho do feixP. nesta posiçiio. 

Poclt~nHJH entender qualitativamente o resultado de uma varredura.-Z com a ajuda 

da figura 4.2, que se aplica ao caso em que u 2 > O. Começando a varredura longe 

do foco (z << -b), onde a intensidade é fraca e, comeq11entemeute a uiio lineat·idaJe 
também, a transmitância permanece relativamente constante, T = T0• À medida em 

que a amostra se aproxima da foco, região de alta intensidade, o efeito de a.utofoca

lizaçào eutra em ação, e o meio age como uma lente. lima lente convergerJI.e colocada 

antes do plauo focal (z < O) faz com que o feixe focalize antes do plano focal z = 

O, rom isto aparecendo mais expandido na posição da abertura .. Consequentemeul.e 

a t.rau~mitância neste caso teude a diminuir. Por 0111.ro lado, uma leut.c convergeuie 

fina. colocada apó~ o plano focal (z > O) tende a colimar o feixe, c<~usau(lo com i~tu 

um aumento da transmitància medida. É de se esperar então de~t.(l. varre(lura que 

a transmitância corno hwçH.o de z apresente um mínimo em z < O e um mcixllfHJ 

em z > O. Finalmente, pa.ra z >> b a transmitância retorna novamente ao valor 

constante '0J. 
Repetiudo a análise anterior para um meio possnimlo n 2 negativo, podemos ve

rific<l.r qne o comportamento é exatamente oposto àquele do ca.~o n2 > O; ou seja, o 

meio se comporta como uma lente divergente e as posições do máximo e do miuimo 
de transmitância. e~tarào iuverlidas em relação ao caso anterior. Esta F uma earac· 

tcrística importante da l.(;cnica de varreclura-Z, pois ela nos fornece diret.arnt·mte de 

suas medidas o sinal e o vHlor absoluto da não linearidade do material. A fignr<l. 4.3 

representa os traços car.1cterísticos de nllla vanedura-Z para os casos de não lincari

da(ks positiva e negativa, respectivamente [7]. 

As curvas representadas na. fig. 4.3 são características de materiais que apresen

tam não linearidades puramente rdrativas, mas se o meio apresentar absorção não 

linear tais como absorção de vários fotons (A.V.F.) ou saturação da absorção (S.A.), 
o perfil da curva é alterada, sendo qne, na A.V.F, o pie? é reduzido c o vale é inten

sifieado, enquanto que na S.A ocorre o efeit.o oposto. E importante salientar que a 

sensibilida.de na medida da refraçào nào linear é inteir<lmente devida à abertura na 

frente do detector. Removendo-se esta abertura se elimina completamente o efeito. 

Contudo, neste Cilso, a varredura-Z será sensível à absorção ou à sa.tnra.çiío nã.o linear 

e seus coeficientes podem ser ext.raidos de tais medida:;, sem abertura. Será visto 

postt"riormente como dnas medidas de V(l.rredura-Z, uma com a abertura. a outra sem 
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a) 

l<O 

b) 
Z=O 

l>O 

Figura ·1.2: Efeito de lente na técnica de varredura-Z pi!ra o r:<J.~o 11 2 > O. a) Quamlu 
a amostra está antes do foco o feixe aparece mais expa.Julido na posição tia abertura. 
h) Quamlo está após o foco o feixe tende a ser colimado. 

abertura, sao utilizadas para separar o efeito de refração dos efeitos. de absorção e 
saturação não linear. Este é um aspedo intere~sante desta técnir.a, pois de suas me
didas conseguimos separar os efeitos envolvidos, o que não acontece com as outras 
técnicas. 
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Figura 4.3: Traços cat·acterísl.icos de uma varrcdura-Z para os casos 1le a) 112 < U 
e b) n 2 > O. Simulação gerada por computador com h=4 mm, ), = l.06p.mm, 
lo= 1.4(;Wjcm2 , 8=0.4, L=2 mm, Wo = 251tm [7] 

4.1 Aspecto teórico da técnica de varredura-Z 

Nesta secção são discutidos os a.<;pectos teóricos desenvolvidos para analisar os resul
tados obtidos em uma medida. de varrcdura-Z. Em geral, a l~r:nica pode ser usada 
para determinar não linearidades de altas ordens, mas aqui será feito o desenvolvi
mento para não linearidades cúbicas, onde o índice 1le refração total é expresso em 
termos do índice não linear n 2 através da seguinte relação 

I 4.3) 

onde no é o índice de refração linear, e I é a intensidade do feixe (MT<S) dentro 
da amostra. (112 e 1 são relacionados através da seguinte fórmula de conversão 
n2(esu) = cn0/(40Jr)...,.(m2/W), oude c é a velocidade da luz no vácuo (w/s). No 
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seg11inle dt~~envolvimento é assumido um feixe de luz com um perfil espacial c tem
poral Gan~~iano, operando no modo fundamental THM11o e viajando na direção +z. 
Com isto o campo elétrico R pode ser escrito como 

Wo r 2 ikr2 . 
E(z,r,t) :=:: E0(t)w(z) e.rp(- w(z)Z- 2R(z)) t:.rp(-tq\(z,l)) (4.1) 

onde w(z)2 = w5(l + z 1 /z~) é o raio do feixe, e wo é u raio na cintura do feixe, 
H(z) = z(l + z't/z 2 ) é o raio de curvatura da frente de onda em z, zo = kw~/'2 é o 
comprimento de difração do feixe, k = 2rr:fJ, é o vdor de onda e À é o comprimento 
de onda em todo espaço livre. E0 (1) é denominado a intensidade do campo elétrico 
no foco e contém o envdope temporal do pulso do laser. O termo exp( -i,P(z, t)) 
contém todas as variações de fase radialmente uniforme. Como o interesse é calcular 
a. varia.çào de fase radial L:!.tP(r), a aproximação do envelope vadm1do lentamente 
(AEVL) ~ eutão aplicado, e todas as outras mudanças de fase que são uniforme em r 
serii.o desprezadas. 

Se a espessura da amostra é suficientemente pequena de modo que. mudanças 
no diâmetro do feixe dentro da amostra devido à difração ou refração não linear 
possam ser desprezatlas, o meio é considerado como fino. Para difração lincat· isto 
impliea f. < z0 , enquanto que para refração não linear, L << z0 /l:!.<t>(O), esta 
segunda ~uposiçâo é automaticamente encontrada. desde que L:!.lj! seja pequena. Tai~ 
suposiçiles simplificam consideravelmente o problema c com isto a amplitude ,Ji e a 
fase .p do campo el~trieo como uma função dez' são agora governadas na AEVL por 
um par de equações simples dada por 

dl:!.<f! 
lln(l) k 

dz' 
(4.5) 

di 
~ -o( I) I 

d::' 
(4.6) 

onde z' é a profundidade de propagação na amostra e o:( I) em geral contêm termos 
de absorção linear c não linear. No caso de uma. não linearidade <.:úbica., d<:>SfHPza.udo 
termos de absorção não linear, as equações anteriores são resolvidas pa.ra nos fornecer 
a lJH!(lan':>a de fase na superfície de saída da amostra, que é dada por: 

.3.Q(z, 1·.1) I 4.7) 
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A qual podemos notar que simplesmente segue a variação radial da intensidade inci
dente em uma da<la po~ição da amostra z, onde 

( 4.8) 

e .:)..P0 (t) C a mudança de fase no foco, e~ ddinida como 

~tllo(t) = k~no(t) Leff ( 4.9) 

onde Leff = (l - e-<>f·)jo, sendo L a espessura da amostra e a o coeficiente de 
absorção linear. Na expressão .:).no = )lo{ I) com lo(t), sendo a. intensidade do feixe 
110 foco (isto é em z = 0), as perdas por reflexão de Fresnel foram desrnezalla.-; de 
tal forma que /0 {t) seja a intensidade dentro da amostra. 

O campo elétrico complexo na saida da amostra E., contém agora a dislorçiío d<:
fase não linear drula por 

E,= E(z,r,t)e-~'· e',l,of>(<,r,!) (4.10) 

Em virtude do principio de lluygen, pode-se obter o modelo llo campo lougíncuo do 
feixe no plano de ahertma através de uma transformada Ilankcl de ordem zero de E, 
[2]. Porém aqui seguiremos um tratamento mais conveniente aplicado para um feixe 
de ent.ra.da Gaussiano, o qual é denominado "decomposição Gaussiana"(DG), método 
desenvolvido por Weaire et ai. [3], no qual eles decompõem o campo elétrico complexo 
no plano lle saída da amostra em uma somatória de feixes Gaussianos através de uma. 
expansão em série de Ta.ylor do termo lle fa~e não linear e',l,</l(z,r,!J (distorção de fase 
pequena) na equação ( 4.10). Esta sPrie e representada por 

(4.11) 

Cada feixe Gaussiano pode agora ser simplesmente propa.g.;u:lo p<l.l"a o plano lle aber
tura onde eles serão resumidos para recomtruir o feixe. Quando incluímos a curvatura 
inicial do feixe para o feixe focalizado, nós derivamos o modelo do campo elétrico re
sultante na abertura como 

,., 
exp ( --, w,, 2R,, 

+ iOm) 

(4.12) 
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Definiudo d como a distânciA de propagação no espaço livre da amo~!.ril ao plilno d~ 

abertura e y = 1 + dj U(z ), o~ p;nâmetros restant~ na equa(;iio ( 4 12) siío exJn·es~os 

como 

' 
w2(.:-) 

(4.10) tFmn 2m + l 

h·t~? 
d. mO (4.14) 

2 

' ~ [ ·~ 
d' 

w,., W,.,o !f + J2 l (1.15) 
•• 

Rm d [ I .. g J-1 (Ufi) 
y2 + tJ2 I d?,, 

,. 
Dm ~ ·< ['1/dm] tan --

!I 
( 4. 17) 

É estabdecido que e~te método DG é mHito u~ado para as distorções de fa~e pe

queuas detectadas pela técnica de varrcdura-Z, uma vez que só llTIH cinco !.ennos da 

soma da equa<;iio (-1.12) são necess~rios. O método é Í<Kilmeute exi.PIIdi<lo pcmt 11ào 

linearidades de olt<~s onleiJs. 

A potência transmitida através da. a.berl.uril 1~ obtida inte!l,rando espacialmente 

F:u(r,t) em todo o raio da abertura r a, danclo 

(4.18) 

onde fo é a pcrmissi\•idade no vácuo. Incluindo a variação temporal do pulso, a 

transmitância da varredura-?, normalizada T(z) pode 5er calculada como 

T(,) -
.f~oo PT(D..Po(t)) Jt 

S Coo F,( I) d/ 
(4.19) 

onde .P,(t) rrwJio(f)/2 é a. po1.~ncia iustantânea do feixe de entrada (dentro 

da amostra), onde Io(t) é a in1.PTJsidade 1le pico e rrw5/2 é a área efetiva do feixe 

Gaussiano, c S = 1 - e.rp{-2r~/w~) é tnl.llsmitância linear da abertura, com t(.'n 

sendo o raio da abertura do feixe no regime linear. 

Como podemos notar, o la.ma.nho da ahertura S' é um importante parâmetro visto 

que, ao se alll\K'ntar o ta.nw.nl1o da abntura, as variações em T(z) sáo reduzidas. Para 
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<~berl-uta muito gr<~ude ou ~em a abeduril (,.:;· = 1), o efeit.o desil]Htrecf' e 7'(:::) 
pi!ra l-odo r, c ~<Pu. Pari! JWfJUenos ID.1>ttl, o pico e vale ocorreat aa mc~lllil distâuciil 
com respeito ao foco. e para uma não linearidade cúbica c~ta lii~t.âm:ia deve ser 
aproxi111adamcn1c 0.86:o, de forma que a diferença entre o pico e vale e repre~eutadi! 
pela segLtinte expressão 

I 4.201 

Numa ntedida da técnica dt~ vatTPdura-Z, tllltit quaulidade fácil de se medir é 
D.T1,_,, a diferença entre o pico c vale 11onualizado 1~ -1~,. A variação desta quan
tidade em função de ID.1>ol ca!cul<l.das pMa vários tamanhos da abertura e ilustrada 
na figura 4.·1. Esta~ run·<ts exibem algunws CiH"<tctcrísticas úteis. Etu primeiro lugar, 
para lllni'l d<1.da onletn da niio linearidade, esl ilS ctll"Vil$ silo Í11dependetlf.es do com
priment.o de on<ia do l<lsPr, da gffJmet.ria (con!.i!.l\lo q11e a condiçiio campo longínquo 
(d >> z0 seji'l satisfeita), e do siuill da uiio liuearidade. Elils podem, portanto, ser 
corlsidE~ri!da~ mtiversiiÍH pHril E~st.a ordem da mio linearidade. Etn sr:gnndo lugar, p<~m 
lodos os tilmanl10s dt~ aht•rtura como pudemo~ ver na fig. 4.4 e, a varia,;iio de D.Tp-•· 
é linearmente dependente dP l2l.4> 0 1 P a ser1sibilidade da medid<~ como indicildo pela 
incinação das curvas decresce vagarosamente com o aumento da abertura. Para uma 
distorção de fase e uma abertur<l pequenas (S << 1). é obt.i{lo a sr~g11inle expressão 

(cJ.2J) 

Cálculos numéricos mos(ratn (jUe PS1a P<jlliiÇiio possui lllllil pren~ao rle ±0.5%. 
lima equ<l.::;ão milis geral, onde se levil em conlil os vários Li!marrhos de alwrl.uril, 

é dada por 
(4.22) 

Esl.:. equ<1çiio r~ lri!seada num ajuste numérico levando em conta as várias aberturas. 
e fomcce uma precisão de ±2%. 

Como foi mencionado 1\Jlteriormente, a variação entre pico e vale está relacionada 
com o índice de refr~ão não linea.r n2. Entào, substituindo l2l.4>ol dado pela erp1ação 
(4.9) na expressão anterior, obtemos a. s<'gllillte expressiio para 11 2 : 

0.406(1 - 5)0 ·2;; 211" lo Lejf 
(4.23) 

Se o sistema experi n wuta l e aq n i siçiin de da dos são r· il pa.zt's de d el ermiu il r 11111 d illl ç a 
de transmitãncia .6.T1,_,. c:::: l% com boa resolução, o sistema teriÍ. capacidade de medir 
variaçho de fase conP~polldcudo il dbtorçiio di! frenl.e de O!l(la menor que J\/250. P <11 <T 
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Figura 4.4: D.Tp-v cakulado nmm uma fmH)io di! mudauça 1le fase no fo~:tJ (D..P0 ). A 
sensihiliflade, como indicado pela Í11clin~çào da cu1·va, dent>sce va.garoHalnPn!.e para 
tamanho de abertura largos (S >O) [1] 

ohter esta alta sensihilidade nas medidas, as amostras devem possuir boa qualid<~de 
ópt.ica .. 

Os 1·esult.ados anterim·es foram obtidos para o ca.so de estado estaCionário ou seja 
com o feixe laser no regime C\V, mas estes resultados podem ser facilmente extendidos 
para induir efeitos tr~nsientes induzidos por mdiação laser pulsada. Isto é feito 
usando a mudauça de índice de refração média no tempo < D.no(i) > onde 

<[}.no( I)>= 
I""= i}.no(lllo(t)dt 

r~ lo( ti d< 
(4.24) 

Com uma não linea.ridade tendo resposta c tempo de decaimento ÍHH1.<HJI.â.neos rela
tivamente à largma do pulso do laser, é obtido p<~ra. nm pulso com perfil tcm[Joral 
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/!:éiiiSSÍélllO 

ond{.' .:.'!.no <~gora representa a. tnltdança de iudin: de refração 110 foco. Para uma não 
linearidade acumlllatil'a, t.eudo um lempo de decilimenlo muito maior que a d1naçiio 
do pulso (por exl~lllplo efeil.o t.Prmiro), il. mudança de índice de rcfraçàú instantânea 
é repn:~eutaJa pelél se~uiut.e iut.egritl 

.:lu0(t) = A j_'"'" lo( I') rlt' (4.26) 

mtdl~ A (• lllllil cmJsl.itllte q11e dependt• dit 11alnre:-.a da 11iio line<~ridilrle. Substituindo 
él f'IJll<H;iío (4.:26) em (4.2..J.), oht.eremo~ um féltor rle fluência médio de 1/"2 que,:. 

1 
<D-nu(l)>= 2AF (4."27) 

onde F e a fluénciél do pulso no foco dentro da amu~tra. É iuteressant.e uol.él.r que o 
fator !/"2 ~~ iudepeudeut.t~ da forma temporéll do pulso. 

Todas as 1:qnaçÕcb autcriore~ furitlll ubt.idéls cm11 bélse em uma uiio linearirlél<le 
cúhica (ist.o é 11111 efeito de yl3 l). U111é1 élll~lise simililr pode ser realizMla para nào 
linearidél.des de ordens superiores. Apesar da ordem da nào linearidade, as mesmas 
curvas características são esperadas da análise da varredur.a-Z. Em particular, para 
qum1tificar tais curvas, é examinado o deito de uma nàú linearidade devido a sucep
tibilidade de quinta ordem x151, o qual pode ser tepresentado por uma mndança de 
índice de refração dada por 6.n = ql2

, não linearidades encontradas em scmicondu
tores onde o índice de refração é alterado a.través de portadores de carga gerados pela 
absorção de dois ÍÓÍOllS (i~tO e, Ulll efeito sequencial X(3) X(l)) aparece CO[!) 1\lllél. 

léll nào linearidrule de quÍitl.a nrde1n [4]. Para 11111 efeito de f]Uint.él. ordem, assumindo 
uma arno~l.ra fina e usando él aproximélçào de decomposição Gaussiana (DG), foi es
tabelecido que o pico e vale neste caso são separados por ~ l.~z 0 , que sào difcrcn(.es 
daquele de terceira ordem~ 1.7z0 . Além disso, os cálculos teóricos também mostram 
que para abertura pequena na frente do detector (S << 1) 

(t.2.S) 

onde neste caso a distorção de fase é délda por 

I 4.291 
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Cálculos l.éoricos também indicam que a dependência do tamanho da itbertur<~ na 
e4ua~;iio (4.2K) pode ser aproximada multiplicando o hulo direito por (1 ~ 8)0

·25
, 

como no caso da niio linearidade. cle terceira ordem. 
À pari~ das flutuações estatísticas cla intensidade do laser, iHlrerfeiçõcs de su

perfície ou cunha nas amo~l.r11.s podem levar a mudanças ~isl.em<Ítica da lransmitância 
com a variação da amostram em z, que pode masca.rar o efeito de refração rriio line<1r. 
É estabelecido, contudo, que tais efeitos "parasíticos " po!\em ser substancialmente 
reduzidos por suhtrair na varredura-Z uma medida em haixa intensi<lade da medi!l<l 
em alta intensid11.de, após normalizar cada nre!lida. 

A figura 4.5 mostra os dados d~ va.rredura-Z antes e depois da subtração em uma 
amostra de 7-nSe de lmm d~ ~spessura c particularmente d~ má qualidade ópt.ica .. 
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Figura 4.5: a) medida de varredura-Z na amostra de ZnS~ de lmm de espessura. 
possuindo má qualidade óptica na superfície ( ô) medida em baixa intensidade, ( +) 
medida em alta intensidade b)(x) medida após a subtração das medidas em a) [1] 

Uma simples simulaçii.o computacional d~st.e processo, assumindo que as iulpPr
r~i!;Ões da supcrficie não !l~~t.roem a simetria circular do feixe, indicam que a subtr11çiio 
d~ haixa intensidade, ou melhor dizendo, iul.ensidade de fundo realllleJJte recup~ram 
a difcrCliÇil eutre pico e vale D.'/~_,, urigiua.l surgido do deil.o de refração 11~0 linear. 
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4.2 Efeito de Absorção Não Linear 

De~:~érevemos agora um método pelo qual a técnica Je varn~dura-7. podP. Hf'r 11sada 
para determinar, o índice de rdraçiio 11iio lilH~ar e o codicÍP.JI!.P de ahsorçáo niio linear 
para ma1t~riai~ que aprPHP!Jl.aJII siJnll]1.aHPilllleJJI.p P~t.as niio linea.rida.des. Como já é 
ronhec.ido, alt.as nii.o linearidades em materiais estào romnmente associadas com uma 
transição ressonante, que pode ser de natureza de um único ou vários fótons. A 
ab~orçiio niio liueilr nesl.t>s lllilt.eriais é dP.vido fi abson).o de v~.rios fól.ons, saturação 
da absorçiio ele mn 1Ínico fót.on, ou tliniilllica tia ah~on,;iio de port.adorP.s livre.~ tPnclo 
forte efeito na mP.dida dP. refrat;iio uào linear usando a t.~cnica de varredura·:!-. Para. 
materiais que a.presenl.am absorção não li11ear, uma VilrrP.duril·:-. rmn o furo na. frent.P 
do detector todo aberto (S =I) é insPnsivPI fi. refra.çiio niio linear. Espera-se que 
as curva obtida de&ta medida (sem furo) seja simétrica com respeito ao plano focal 
{z = 0), oude a curva possui a transmitâJJcia mínima (no caso de absorção de vários 
fótons), ou transmitância máxima (no caso da. ~atmaçào da ab~orção [5]). Entào, 
com es1 a.~ t:un·as de transmitância podem ber facilmente calculado os coeficientes de 
ilhsorçào nào linear tias amostr~. 

Aqui será aualizado u caso da absorção de dois fótons (A2F), que tem sido estudado 
em seminmdutores co!!l E9 < '2hw < 2E9 • omle b'9 é a energia do gap da banda 
do material e w é a frequência óptica do laser [6]. A suceptibilidade não linear de 
terceira ordem, ne~1.e caso, t; nma qu;mtidadc nllllplexa: 

(4.30) 

oJifle a parte imaginária é relacionada com o coeficiente de A2F (.13) através da relação 

(4.31) 

e a. parte real é relacionada à refração não linear (7) a.través de 

( 4.32) 

O interesse aqni é trabalhar no regi111t' de excitação Laixa onde os efeitos de portadores 
livres (rcfra.tivo 011 a.hsorsivo) pode111 ~er dt>sprezados. Em vista desta aproximação. 
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a.s f'(jll<IÇOE'S (4.5) e (4.6) SE'rào reavaliadas após a ~eguiute &ub~tilniçào: 

Esta ~ub~tituiçiw pmduzirá uma di~trihui~ào dt~ iu!.t•nsidcult~ P llllla muda!J(;a. de fase 
do reixe na ~llJWifÍCÍe de ~a.Ídil. da. a\liO~lra. da.dilS por 

(4.a4) 

h = (fln[l + tt(::,r,t)] ('U.'í} 

onde q(;;, r, t) = ,31(:;, !',I )LeJ f ( z, é a posiçà<:l da amostra). Combinando as dua~ 
eqnaçÕ<:s anteriores, obtem-se o campo elétrico complexo na. supPrfície de saída da 
amo~tr-a, que é dada. pela equação 

(4.36) 

A equaçiio (4.:36) reduz a (4.10) no limite quando nào há absorçào nào linear((!--+ 0). 
Em geraL a transformada de llnnkcl de ordem zero de (4.36) dará a distribuição 
do nuupo 1111 abtrtura, o qual pode ser usado em (4.18) e (4.1!:1) para produzir a 
l.i'illiHillitância. Para lfJI < 1, segue uma expansão em súie binomial em putêneia de 
q, c a equação (4.36) pode ser expresso Cl\1 uma ~oma de feixes Gaussianos simila.r ao 
caso puramente refrat.ivo descrito anteriormente como segue: 

1 4.37) 

onde o perfil espacial Gau~siano está implicito em q(z,r,t) e E(z,r,t). O modelo 
de campo complPxo na abertura pode ser obtido da mesma maneira como feito jJara 
a contribuição puramt'H1e refrativa. O resultado pode ser de novo representado por 
(4.12) se substituirmos o termo (i.ó..Pu(z,l))"'/m! na somn por 

fm = (ill1o(z,t))"' rrm (l+i(:ln-1)~) 
m! !).·"· n=oO I 

(4.38) 

com .fo = I. O fator ;ij'l.k)· é a razão entre a. parlP imagiwíria P a par1P fPit.l da 
~uceptibilidade de terceira ordem \(31. 
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A varia!)o d!• t.ra!l~mit.illl(:ia pod~ st>r calculada .'i~guindo o lll~SI!Hl procedimento 
feito para. o ca~o rPfrat.ivo. Como é evidente da pquaç<i.o (4.J8), a. contribuição absor
tiva e n"fra.tiva para o perfil do ft>ixe no ~ampo longín~uo e portanto, para. a tran~
witilncia !la varredura-:-. !•st.ào acopladas. Quando a ab~rt.ura é r~movida, a !.ra11~· 

mitância na va.rredura-z é insensível à. <"list.orção do feixe. !\'este caso a. medida será 
sensível só à absorção não linear. A intensidade total transmitida nest.c caso (S"'" 1) 
pode ~cr obtida por integração espacial de (·1.J.I) incluindo o procc&so de prop<!gaçào 
no espaço livre. Integrando (.J..3..j) em r no ponto,;;, é obtida a potência transmitida 
P(z, t.) como segu~: 

P(z.l) = P;(l)r:-aLhJ [l + 1/o(z,l)] 
(/u(z, f) 

cu o I 

ondeq0(::,1) = ;110(t)L,tt/(l +z 1 j.::!~)ep;(l) = Jrtv~l 0 (t)j'2. Paraumpulsocomper
fil temporal Caus~iano, a. equação ( 4.39) pod!' ser iu t.cgrada para dar a tnmsmit.ândd 
d!' eueq~ia normalizada 

'f(z,S=l) (!AO I 

Pt~ril I(Jol < O. esta tran5mitãncia. pode ser expressa, em termos da intensidade de 
picu, em uma forma de soma tnais conveniente pard ava.liaçi\o numérica 

(UI I 

Então, nllla vez que a varrcdura-z sem a abertura. (S= 1) P. r~a.]i;.;ada, o co~fici~nt.~ d~ 

absorção não linear p pode ser deduzido. Conhecido o valor de fJ, uma varrcdura-z 
com a ahert.ura colocada na frent~ do detect.or (S<l) pode ser usada para extrair o 
cucfi.cicnte desconhecido qHe ne,;l.e t:aso P. o coeficiente de rdr<~çâo uiio liuea.r I· 

ConJO foi feito para o caso pura.menl.~ refnd ivo, P. d~s~j<Í.v~l ~st.illla.r 1 ~ (J H~m 
ter que realizar um a.just.e teórico d~ta.lhado dos dado~ experimeutais. Na prática, 
podemos extr<~Ír os dois ef!~it.o~ da medida tle varredura-z; o que ~e faz é realizar uma 
medida. s~m a alH'rt.ura na frente do detector (S=l), qtte será sensível só à absorção 
não linear t.~ndo lllll valor mínimo em z = O, como é mostrado na figura 4.flb; depois 
nas mesmas condições realiza-se urna m~dida co111 a abertuTa ua freut.e (lo ddedoL 
caso em que o sistema é sensível também~ refnu,;ii.o uiio linear, ~111hora a. curva s~ja 
totalmente diferente daquela do 5Ístema puramente refrativo, pois como mencionamos 
anterionHellhl à absorção não linear suprime o pico e iut.ensifica o vale, como podemos 
observar na. fignra 4.Ga. Para obl.enuo~ )', é l"eit.a a divisão da curva normalizada 
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rcali~ada com a ahert.nra. (S<l), pela curva normalizada realizada ~em 0 furo (S=I ). 
O resultado Í' tllllil nova varrerlura-z que é característica do siHal no caso puramente 
refrativo figura 4.fk. Dessa eurva, obteremos 1 com um erro de ±lO% em relação a 
uma medida feita para o caso pnra.mente refrativo. 
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Figura 4.6: rdedida de varredura-Z para o ca~o de amo~tras qtw apresentam ahsorçii.o 
de dois f6ton~ a) medida feita com a. abertura(_','< 1), b) Irwdida feitasern a ahertnra 
(S=IJ c c) raziiu entre as curvas anteriores a/h j7) 
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Capítulo 5 

Descrição Experimental 

5.1 Montagem Experimental 

A ldrml.ilgt->rn expnÍrJwniHI da tt:cnica t!e vanedurfi-Z utilizada neste trabalho pode 
ser obsetTada no esquenw. da f'!gura 5.1. :'-lesh~ sis1t~rJJa foi utilizado 11111 laser dt; 
Nd:YAC~. opcranclo em 1.06 1rm (E=l.17 eV), 1\0 modo fundarrwJil.al T/<,'M00 , qm~ 

trabalha simultaneilment.e nos rt>gÍmf'!i ''llltHle-locking" (pulsos th-~ 100 ps ;\e Junu,:iio, 
taxa de repetição de 50 MI!z) c "Q-switchiug" ( taxa de repetiçâD de 100 Hz, mm 
uma envolvente de 200 ns). A focalização do feixe na amostra foi feilil. com uma. 
lente de 15 em de distância focal, com camadas anti-refletoras para l.Ob pm. A 
ciuLura do feixe no foco era de 34 11111 e o parâmetro confoca\ b, dr~ 7 mm. Todos os 
espelhos utilizados eram dielétricos, com 100% de reflexão para 1.06 pm à 45 °. O 
polarizador P foi ut.i]i;,;u]o para garantir com bastante precisão a polarização vertical 
do feixe laser. O polarizi!dor utilizado foi um Me Nt~ill<•, que po~~ui uma ra:.~iío de 
extinção entre as polilrizações perpendiculilr e parillela n1e11or <pw 10-3

, isto eliminil 
peaticamcnte qualquer flutllil.ÇiiD na polarizaçào tio la~er. A po~ição d11 amo~lra em 
relação ao pl<~no foc<~l foi varii!da com il uli]iz;l.(;iw de um lllotur de pa~~o (Syucm, 
modelo 8-11.001-4) acoplado a uma mesa trauslaLlora de avanço micrométrico, com 
percurso total de 4 em. As espessuras tia~ amo~tras ~~~tudadas variavam de 0.5 umJ 
á 3 mm, satisfazendo a condiçào L < b. A intensidade do feixe sobre a amostra foi 
variada por intermédio de filtros de densidade neutra. A distância d da amostra ao 
plano de abertura do diafragma utilizada foi de 60 em. 

A detecção do sinal de referência , e do sinill traJisnlitido pela amostra foi feita por 
dois de!.f-'ct.on~s !t~utos dt• silício, idênticos (UDT, modelo Pin 25), com área ativa de 
(j cm 2 . Optamos pela Htilizaçiin df' det.f'cl.ores cmn área gn1.11de pan1 urna maior co-

·19 
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Figura 5.1: Esquema experilllent.aiHiiliz~do neste trabalho 

Lock-in 
p, 

modidéHie na variação do diâmetro 1lo diélfr<~grn~ na frente do detector, especiailll<'TII.e 
no caso de medida Je absorção de dois fótons onde o feixe deve estar todo m11ti(lo 
IH ~rea ativa do detector. Os sinais elétricos dos det.edores foram processados por 
amplificadores scnsíwis a fase ("lock-in amplif!t>rs" da Stanford llcscmch Systenm, 
moddo Sli530) controlados por um rnicrocomputador PC-XT, via GPIB. O siual de 
referência para os "lock-ins" foi fornecida pela. saída do sincronismo tio "Q-swilr:hing" 
do la~er (JOOllz). 



5.2. 1~S'111LllL1Zi\Ç!\O E OTIAflZAÇ:\0 DO SISTE1HA DF; MP,lJ/DA 

5.2 Estabilização e Otimização do Sistema de Me
dida 

Uma vez que a.s variações de transmitância na técnica de varredura-Z são dil ordem rif' 
10% ou nwnos, cuidados devem ser tomados para minimizar a.s flutuações da potência 
do lilser e da estrutura transversa do feixe e maximizar a correlaçiio enlre os sina.is 
obtidos pelos dois deted.ores. Ao verificarmos a estabilidade do laser de Nd:YAG 
percebemos que a flutuação de intensidade \'ariavil. entre 5 a 10%, se o la.~Pr não estava 
perfeit.amenl.c alinhado. Realinhilmos todo o sistewa óptico da cavidade do la:-;er. 
fazendo algumas motlifkaçõcs nas montagens do sisle1na ori~inallais t"IHIIO alterm;iío 
no suporte de ambos modnli!dore-s <Jcust.o !Ípl.icos do mode-lockiu~ e do Q-~witching doe 
modo a termos controle dil orieul.açiío tios cristais no ph111o x, y e na altura. Com f'sta~ 
modificações e realinhamentos conseguimos diminuir a iuslahili1lade de intensidade 
do laser para um nível inrcrior a 1 %. 

Sinal 

o,'}-o 

Referência 

o, -c 

Fignra 5.1: Montagem do sistema onde ambos detectare são sensíveis só a variação 
de inten~idadc 

Apos a estahilizaçào do laser verificamos a correl<~çiw t-utre o siuill e a referêucia. 
O primt-il"O procedimento a ser verificado ace1-ca deste problema, foi analiza.r todo sis
tema de detecção (!ock-ins, detedores, e sistt•ma de aquisição de dados) para verificar 
se alg11m ruído poderia esta.r sendo introduzido IHIH medidas por alguns t!estes com
ponentes. Para fazer esta análise fizemos a montagem mostrada na figuril 5.2, ondt• 
Ilt~Hle r11~0 os detectores de referência (D1 ) c siual (D2 ) sào sensíveis só a variaçiío de 
inlt:IIbidade do laser. A figura 5.3 mostra o resultado obtido fazendo a. razão enlre o 
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Figura 5.:1: lt<1.zào erJ!.n~ o si11al ~a referêucia, onde os dois detectores são seníveis só 
a variação de intensid;ule 

sinal c a referência com esta mmll.ilgern. A flutuação do sinal medido neste caso foi 
de apenas OA %, isto é um indicativo que todo o sistema de medição e aqnisiçiío dP 
d<1dos est.a\·a em perfeita ordem. 

Abertura 

Lente 

==W=J =====-=======i 
Sinal 

Referência 

o, )-o 

Figura SA: MontilgemiHl qulll o dctcetor d(' sinal~ sensível à va.riação do modo do 
l<1ser e da in (.eusidaJe , e o detector de referência é sensível sô a Vil.riação de intensidade 

A figura :'d mostra o eS{jUema no qual o feixe que incide no detector (IJ2 ) que 
med(' o sinill, passa por uma leut.e e um furo que é colocado uo ceulro do feixe e na 
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Fi~ur11 !i.S: r11zào entre o sin11l e a referênóa, no C liSO onde o sinal é sensível a variilção 
1lo modo Jo laser e intensidade, e a referência e sensível só a i11tcnsidaJe 

frente do detector. Nest.a ronfiguraçlio o dt>1edor d1~ rd<•rt•ncia (DJ), é sensívd ~ú à 
variação de intensidade do laser, enq1Ja111o !J!H~ o 1lelec1.m <h~ HÍJ!al (Dz), t: SeJ!~ÍI'd à 
variilÇào de intensidade e também à variação de fase devido a flu1 llilÇÔes no Jmulo do 
la&er, porque se o modo do l<1ser está sujeito a uma pequena Autuação, o diâmetro 
do feixe autes do furo se altera. ca<Jsando llntuélçÕes 110 sinal medido (que é a razão 
e11tn~ o ~inal dos dois detectores). 

A razão entre o sin11l dos dois detectores, como pode ser ohserva1lo na figura ~J.!í. 

mostrél um nível de flutuação em torno de 7 %, indicando que medidas feit.as nesta 
sit.naçlw certamente mascarariam as medidas reais de varredura-Z onde a va.riaçào de 
transmitância na. medida. de n2 é tipicamente d<1 ordPrn de lO %. 

Para sélnar este problema fizemos a montagem indicada 1111: figura 5.0, onde am
hos os <letectores são sensivcis à variações do modo do laset· c intensidade. Nesta 
configuração as lentes são de mesmo comprimento focal, os detectores e os furos são 
id~n1 icos e estão colocados na mesma dilltància, de forma que a:; 1\utuaçÕeli vi~tas por 
IHH detector serào as mesmas que as vistas pelo outro detector. Desta forma, a razão 
eutrc os dois sinais elimitta praticamente as flutuações geradas. O resultado da medida 
utiliza.ndo essa. co11figur<lçiio é mos1.rado na figura 5.7, onde pode ser ohserva.d<1. llllla 
gra11de dimi11uição das flutuações, que ficaram em torno de 0.7 %. Demonstramos 
t:Xpl'l"imentalmen1.e, que esta ultima conh)l;uração é a ideal para a realização de nossas 
medid<1.s, pois o nível de flutuaçiio do siJtnl resul1ant.P P llPIIUeno Plll CO!Itpar~çào cotn 
a variação de transmitância que iremos medir. Com o sistema nessa configutação 
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poOemos medir wniações de transmitância com o sistema de varrcdura-Z da ordem 
de 1 %. 

Abertura 
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Figura 5.G: fvlontagcm na fJUa! ambos dct.ectorcs sào sensíveis à variaçào do modo do 
l<1.ser e int!~nsidade 
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Fignra .').7: Ba~iio entre o sinal c referência no ca.so onde ambos dctedon~s sao 
sensíveis à variação do modo do laser c intensidade 
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5.3 Calibração do Sistema de Medida 

A ca!ihraçâo do sistema de mediria foi rFali)lalla usamlo uma amostm d~ dissulfeto 1l~ 
carbono ((.-:'82 ) líquido, cujo o coeficiente de refração não linear (n2 ) é alto c seu valor 
~ h~m conhecido. Esse material é geralmente utilizado como material de calibraçào 
para qualquer sistema de medida do índice de refração não linear. A amostra de 
CS2 foi acondicionada numa cela de quartzo com espessura de lmm. Os primeiros 
result.;u]os são mostrados na figura .5.8, onde podemos notar que o vale está menor c 
mais largo do que o pico, e que o sinal para z > O 11iio volt a 110 mesmo patamar que 
em z < O. Esta assimetria é anorm;~.l e nào depe!Hle, como verificamos, da pureza do 

cs·2· 

Deslocamento (mm) 

Figura .5.8: lvlerlirla de varre1lura-Z em CS2 deslocando a abertura (diâmetro = 6 mm) 
em relação ao eixo do feixe 

Com o intuito de entender o que estava éu::ontec:endo, verifkamos primeiramente o 
que aconteceria se deslocasscmos a abertura na frente do detedor do si11al em r~laçãu 
ao Ct>ntro do feixe expandido. Na figura 5.8 são mostradas várias curvas, omle o 
valor mostrado na legenda de cada curva indica o deslocamento do n~nt.ro do furo 
f-'lll relação ao eixo do feixe. Podemos notar que a forma das curvas não se alterara. 
com o deslocamf'nto d<~- abertura, indit"audo que a assimetria não era caus11.da pela 
dcccntralização (la abertura. 

pesquisamos então, como o alinh,-..mcnto da amostra inAuenci;~.va ll<IS medidas. 
Para. isto, colocamos a ilmostra sobre uma montagem que nos permitisse variar o 
ângulo f'lll l.oruo da.~ 1luaH direçÕeH ]H'rpendintlares H. direção de incidência do feixe 



na aum~tra, lJUe chamamos Z. A figtua 5.9 mostra o resultado das medidas rcalizad<1~ 
girando a amostra em torno da direção X em ângulos de 20 mr11.d par11. cad11 medida. As 
curvas sofriam uma 1listorçào maior com o aumento do ângulo, e apresenlil. oscilaçôes 
devidas as reHexôes na superfície da cela de quartzo. Quando girávamos a amostra. 
em torno da. direção Y também em ângulos de 20 mrad, as curvas iam distorcendo 
com o aumento do ii.11gulo e as oscilações também começavam a aparecer. Como é 
mostrado na figura 5.10. 

figura .'UJ: Medida. com C .52 gira.ndo a anmsl.ra em tonm dt> X t'Tll <lugnlo dt• 20 mnul 

em cada medida 

Com estes resultados, demonstramos que a origem da a.simetria na tllC't\ida da 
varredura-Z era devida ao mal posicionamento angular da amostra em relação ao 
feixe incidente. Resumindo, parfl termos medid11s de bofl qualidade a amostra deve 
~er posicionada perpendicularmente ao feixe durante todo o percurso !la varreclura-Z. 

Cmu a amostra orieutada corretameute, o sistema óptico eompletamente alinhado 
e com a garantia da operação do laser no regime monomodo transverso, conseguimos 
obter curvas reprodut.íveis e cara.cteríticas da. varredura-Z, como ilustrada na figma 
5.11. Nesta fignra são mostradas medidas variando a intensidade e o tatllanho da 
abertura na frente do detector, pois queriámos verificar o comportamento da. vari11çâo 
1.nmu1it.ii ncia ( .0. 7~-u) em função tl~st~s parànwt.ro~. A intensidade foi varia(lo através 
de filtros {\e densidade neutra e a abertura foi variada por intermédio de uma iris 
Uma observação a ser feita na. figura( 5.11) ê a de que foram feitas duas medidas para 
cada ahl'r1.1ua, 11Jila 110 sentido real da Vilrredura.-Z de z < O á z > O t• o11l.ra no 
sentido inverso tlc z > O á z < O, resultando com isto numa inver~ào da forll)a da 
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Figura .').10: fvledida com C S2 girando a amostra em torno de Y em ângulo 1le 20 mrad 
em c<~. da medida 

curva. Fizemo~ i~t.o para verificar a reproducibilidaJe daR curvas. No sentido real 
da varredut·a-Z (de negati\'O para positivo) a curva apresenta um vale seguido de um 
pico, que eorresponde a um índice de refração nào linf'.<~.r positivo n 2 > O. 

Os resul1.<~dos das medidas de variação de tnursruitância em função da intensidade 
e da ;~fwrtura na frente do detector são l't'Sllrni•los na figura 5.12, onde foi observado 
um comportamento linear para es1a va.riação. Par<~ determinarmos o valor absoluto 
do codiciente não line<~r 112 obtido, tomamos a curva obtida coma a varredura-Z com 
a abertura em 20 % (S=0.2). Na Figura 5.13 apresentamos eHta curva ampliada, 
onde a intensidade u1ilizada foi de 3.5 GIV/cm2• Da figura obtemos uma difereu~a 
de trausmitâneia. entre o pico e o vale de .ó..Tp-~ = 0.17 c utilizan(lo a equação (4.2:.1) 
obtemos n 2 = 2.9 X 10- 14 cm 2 /W, que esta em acordo dentro, .5 %, cmrr o valor mais 
aceito na literatura que é de 3.0 x w-u crr12{W medido pela técnica de mistura de 
qn<~1.ro onda.s degeneradas [I] e com o va.lor 2.7 x 10-14 cm2 /I.Y nre.dido com a técnica 
de varredma-Z por outros a111.ores [2]. A partir desse resultado concluímos que o 
nosso sistema de medida esta. totalmente calibrado ~~ 1111e podemos realizar llle1lirla.s 
em outros m<~teriais d1~ nosso interesse. 
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Figura 5.11: l'dedi(las em C:S2 onde variamos a in!.Pnsidade e o tal!lil.nho da abertura. 
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1.10 CS2 (1mm) 
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Fig•Jra.. 5.13: Resultado da varredura-Z em CS2 usado em nosso cálculo 

Para fina]i;;;ar P~te c.apítu!o, gostaria de destacar aqui um o11tro tipo de artefato 
q11e ilJlil!"f'Cf' f'ITI a.mostras com inomogencidadcs e/ou superfícies não muito lwrn po
!id<ls. Uma superfície pode parecer hem poli<la numa inspeção ~imple~ e dar uma 
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("llJ"\'a. de Yarredura-Z razoável, ma!> mesmo assim dão resultados inronsist.enks. lllll 
exPmplo clest.e tipo de artefato e mostrado na figura fi.l4, q11P n~prPscut.a vancduri\H
z paril vá.ria.~ intensidades obtidas num vidro1 com superfície; aparer1lement.e de boa 
yualidadc. Kuta-se que nula r11rwt se parece muito com uma vanetlura-Z teórica. 
Uma auâlis(~ da Vilriaçiio de t.ransmitância pico-valP (Dd~_,) em fuuçàu (la inl.ensi
d;Hle (Ver figur.a 5.L)) porêm, mostra que tudo não passa de um ar'tPfa.tu. Com efeito, 
D.Tp-v nesta amostra não depende lincilrtlleute da intensidade (a variação em bilixa 
intensidade é fla mesmil ordem que em alta intensidade). Este efeito é causado por 
inomogpm•ida{les, que produzem lllll efeito de lente permanente. No caso da amostra 
em questão, esta inomogeneidade era (lt•vi(la a irnpt>rfeiç6es na superfície da amuslril, 
como foi veri!ieado rPpP1 indo as medida~ após um polimento mais cuid<1doso. Os 
resultado~ são apresentados no próximo capíhdo (cnnostra # 2). 

Podemo~ notar do que foi exposto acima que a {jllillidade da superlkie da aruu~lra 
é de fundamental irnporl.ânria para !.ermo~ medirla.s confiáveis. Akm disso, C cs~enc:iill 
re<1lizarmo~ medidas d11 V<>ria~;\o da t.rallslnitilrwiil (óll\ funçiio rli'l int.ensidadc para. cada 
itrllost.ra, pois essa medi{la nos possibilita Í(lentilicar se o efeito observado e devido á 
refra.ção não linear. 

CdTs TTT~ 160 min@ 560"C 

!D2 ~WSoOd 

'·" ···~ ,_, . 
.a '·'· -~ o '' w ~ ., ~ w 

i .... .. .... 
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" 
•m-
'·" ,_ .. ···~· 

"" ,_.. . 
~'''"""''~"' 

~~~b~ 
o . 10 '' ~ ., ~ .., 

··~ ··: '" '·" o.oo ,_ .. 
O 10 '" 30 <0 M W 

Deslocamento (mm) 

Cdfa TTT ~ 1 ao min @ sso "c 

Deslocamento (mmj 

Figura :l.l-1: \"fedidas de varrcdma-Z na amostra# 2, em várias potências 

1 E~l.<' vicho é o """"'"o <]llf' apr<"senlareu>Os no capít.nlo (i, b.,ndo rererido rotuo nmost.ra. # 2 
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CdTe TTT = 180 min @ 560 'c 
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Figura .').i.'): V<1riação da transmitância em função da inteusidade na amostra# 2, 
tendo imperfeições superficiais 
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Capítulo 6 

Medidas de n2 em Vidros 

!'>este capítulo apre<>cntarcmos os resultados de medidas do índice de refra.-;ão não 
linear, obt.ido~ com a técnica de varrcdura-Z em amostras de vidros comerciili~ Cor
ning, t~ em vidros borosilicatos com inclusões de minocristalitos de CdTc produzidos 
no uosso grupo, uo L~hot·a.t.lÍrÍoH de \fat.t•ri11i~ Vítreo~ do JF(;\V. 

6.1 Medidas nos Vidros da Corning 

Nesta seccào <1prcscntarcmos medidas de varredura-z e de v<1.riação da l.ra.JISI1JÍ1âllcia 

em função da iutcnsidadc em vidros ria Corning. De~sas medida:> oht.eremo~ o valor 
absoluto do índice de rcfraçào nào linear, 112. 

Realizamos medidas em quatro amoslr<1s rujas especiflcaçl>es são: CS-2.59 ( #2404), 
CS-2.63 (#2·121), CS-;1.67 (#:3482), CS-3.68 (#3484). Essas amostras contêm in
clnsões ~PJnicoiHiu1oras de CdS'~h'el-x com uma distribuição de ta.mauho centrada 
em torno de 10 nmn>mnma largnl"a á meia altura de 2.5 nm [1]. São encontradas em 
forma de filtros coloridos comerciais um1 uma frequência de corte abrupta. A figura 
6.1 mostra o espectro de absorção destas amos1.ras. Como podemos ohst~rvar dest;~s 

curvas de absorção, o comprimento de onda do lasl:'r J11.ilizado (..\= 1064 mn) es1á 11a 

regiáo de trausparência destes materiais. 
As medidas de va.rrednril.-Z para as 4 aum:;1.ras são mostradas na figura 6.2, onde 

a abertura do diafragma utiliz<l.da foi d~; 40% (S=0.4). A partir dessas Juedidab ob
temo:; o Véi!Or da variação entre o pico e o vale rlil. curva de 1ra.usmissiín (i"..T1, .. ,,) qn~;, 

junto com o valor d<l intensidadP do feixe nos permite calcular o índice de refração 
11iío liJWiH da <tlllobtra. Os valores de 11 2 oh tidos em cada curva estão representados 
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figura 6. J: Espectro de absot·ção dos vidros da Corning 
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Figur., 6.2: medida {lc varredma-Z nas amostt·as CS-2 .. 59, CS-2.6:1, CS-3.67, CS-3.68 
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na tabela 6.1. O valor dP nz obtido para a amostr·a CS-:3.67 esta prÓXÍ!IlO do re
sultado obtido na referêur:ia. /2]. A técuica utilizada nas llledida.s apresentadas ne~sa 
rcferênóa é a mesm11 que nó~ utilizamos, porém o erro cslÍlllildo é de ±.50% enquanto 
que no uosso caso, o erro e~t.imado é de ±5%. Na figura 6.3 estiÍ. graficada a variaçiio 
de t.ransmitiíncia f:l1~-v em função da variação da intensidade incidente na amostnt. 
Podemos JIOI.a.r. que em todas ru; amostras a relação entre essas duas grandezas é linear, 
o que nos indica que a refraçiio não line11r· é dominada por um efeito de terceir·a ord{~lll 
ua. HliSrPpt.ibilidadc (\(~1). Nestas amostras não foi observado nenhum<!. contribuição 
significil.ti\·a do efeito de absorção Je dois f1Íimrs, I'Oil\O mostra a figura 6.2. 

Filtros da Corning 

" " 
cs 3-67 " cs 3-68 
1 .4 mm espessura " 

" 
3 mm espessura 

" 

"' 
ro 
u 

' ' c ' • •• 'E " • cs 2-59 " cs 2-63 c 
" ~ 3 mm espessura " 3.4 mm espessura • ,_ 

" 

".~. é..""'~ .. c-c,c,-,,,,-~ ••• -< .. c-c,c.~ 
Intensidade do Laser (GW/cm2) 

Figura fi.3: Variação de transmitância em função a i11tensida.dc nas amostras CS 2.5U, 
CS-2.6:!, CS-.1.G7, CS-3.f:i8 
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Tabela (i. I: lntensidcl(le utilizada e o valor ah~ohilo de 11~ para várias amostras da 
Comi11g Htilizando a técuica de va1Ted11ra-z 

-

Amostras Espessura Iutensidade t:. "!;,- \! 112 

( mm) ({;]!'jt:JJI~) (%) (cm"1/l.V) 

CS-2 . .59 :l.(j() 1.74 7.00 6.1 X lO-H; 

CS-2.fH 3.40 4.40 ll..í :1.7 X 10- 15 

CS-3.67 1.4{i 8.10 n.o !í.-1 X J0-15 

CS-3.68 3.03 3.80 11.0 ·1.6 X 10-15 

" 

6.2 Medidas nos Vidros de CdTe 

NPs1.a HPciío a.presento.remos medida de varredura-Z c de variação de transmitâ111:ia 
em fnnçào da intensidade nos vidros dopados com nanocri~talitos semicuud11lon~s dt> 
CdTc fabricados no Laboratório de ti.Iateriais Vítreos do Departameuto ;]e Elei.rliJJica 
Qniintica do IFGVV [:i]. Foram caracterizadas q11atro amostras identificadas ua tabelo. 
().2 pela temperal.ma (T) e lernpo (t) de tratamento térmico ao qual foram submetidas 
clurante a sua fabricação (este tratamento térmico determina o tamanho dos crisl.it· 
litos semicondutores). A tabela 6.2 também apresent.a ns resnh.ados das medidas de 
varredura-Z que serão COIJICntadils a seguir. 

Na Figura GA estão graficada~ os PHJlPclros de absorção destas amostras. E 
importaui.P IIOI.ar ;pw a Pnergia dos fót.ons do laser está bem abaixo do gap, na regiào 
de transparência destes materiais. 

Todas as amostras de CdTc aqui estudadas apresentaram efeito de ah~on,;ii.o ;\e 
dois fótons. Como vimos na descrição teórica da técnica, me~mo quando o~ mate
riais apresentam csl.{' tipo {]e efeito conseguimos obter da varredma-7, o índice de 
refração não linear n2. Para isto, basl.a fazermos medidas de varredura-7. nas TllPSmas 
condições, nma com <tilf>rtura. (S < 1) e outra sem abertura (S=I) e fazer a. raú\o entre 
elas (S' < 1/S = 1). O resultado é uma curva l.ípiea dt' \·arredura.-Z de um meio com o 
mesmo 112, ma~ ~em abborçào de dois fólonH. A f1gurn G.!J apresentamos os resultados 
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da varredura-h obtidos nas quatros amostras estudadas, onde foram feitas medidas 
com a abertura em 40% (S=0.1), sem a abertura (S=l), e a raz ao (So:o:0.4/So:o:l). A 
intensidade utilizada, a espP.HHura, a variação de trausmitância (2l'l~~,,), e o valor de 
n 2 obtidos para cada amostra P.~tão também apresentada na tabela 6.2. 

Tabela 6.2: Intensidade nlili~ada e o valor absoluto de n 2 para 4 amostras de CdTc, 
utilizando a técnica de varrP.dura-Z 

Amostras T t Espessura Intensidade 2lTp- ~, n, 
(#I ("C) (min) (rnm) (GWJcm 2

) (%) (cm2/\-V) 

l .580 15 0.7 7.5 16 2.0 X 10-14 

2 560 40 0.7 9.3 15 1..5 x w-14 

3 580 50 0.5 .'i.2 20 5.1 x w-14 

4 560 ISO 0.7 8.6 1-l 1.6 x w- 14 
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F'igura G.fi: Medidas de varrednra·Z nas quatro amostras de CdTe, on1le fora111 fdta~ 

medidas em S=0.4, S=l, e a razão 5=0.4/S=l 

Na figura 6.6, apresentamos o resultado da variação de transmit.ância em função 
da intensidade em cada amostra. As amostras # 2 e 3, como podemos· observar desta 
figura apresentam um comportamento linear, indi1:ando ljl!P a contribuição para a 
refração não linear é devida a não linearidade níbica. Nas amostras# 1 e 4, obHerva
se um desvio do comportamento linear em alta.~ intensidades, que possivelmente pode 
ser causado por não linearidades de quinta ordem como mencionado na referência [4]. 

Os resultado~ apresentados pelas amostras dopados com microcristalitos de semi
condulor de CdTe, que estão representadas na tabela 6.3 são os maiores valores de nl 

até hoje encontrado ua literatura em vidros inor·gânicos, na r-egião de transpar-ência 
, a de se 1lcstacar a amostra de 580°C tratada por 50min, pois ela apresentou n2 I. 7 
VI~WS maior· do que o do C!h. Os altos valores de 112 observados nestas anrostras s~o 
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Figura 6.6: Va.riaçiío da transmitância em função da intensidade, nas quatro amostra 
Je CdTe estudada 

devido à uma não linearitlade re~~ona.nte de dois fótons. 
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Capítulo 7 

Conclusões e Perspectivas 

Foi descrito o debCll\'Olvi!lleHio e funcionamento de um sistema de medição do ímlice 
de refração não lillt~ar de maleriais base-11do na técnica de varredura-z. Utiliz;mdo 
um laber com eslahilidi!df-' p11lso-a-pulso de 2 % c compensação de tlutuaçót~s com 
deteo.:çào seusívd a fa~1~ (Lol"k-irl) o nosso sistema permite fazer medidas relativas de 
112 co1n lllll erro de ±0.:35%. !vlcdidas absoh11as de n·l possui um eno esl.imado em 
±I O% devido à incerteza na dctcnninaçiio do perfil de intensidadP do laser no foco. 

FOram feitas medidas de calibraçiío do sislPlllil, para as quais utilizamos dissulfeto 
de carbono (C S'2 ) líquido. O valor encon l.rado para o coeficiente de refração não linear 
está dentro do 5%, em rela~_;ào ;w valor m1Üs oceito na literatura, medido através da 
t..:cuica 1le mi~lnra. de quatro ondas degeneradas. Com isso concluímos qm~ di~pomos 

de um sistema que é inteiramente sensível é confiável na determiuaçào de n 2 . 

Com esse sistema reali;-;arnos medidas do coeficiente de refração não linear em 
vidro~ dopados 1:0111 semicoJHiutores comerciais fabricados pela Corning, e fahricados 
no Laboratório de Materiais vít.n~os do IFG\V. Para os vidros da Corning, o .,;odicie11le 
de refra.çilQ mio linear apresentou valores de n, que são até 12 v~e.~ meuores que o 
coeficiente nilo linear do C Sz. Efeitos de i\ bsorção de dois fót.o11s 11Ào foram observados 
no comprimento de onda (1,06pm) c as intensidades (até 10 \,'lVJnnZ) esbtdadas. 
As uwdi1las da variaçilo de transmitância em funçilo da intensidade apresentaram um 
cmnport.a.rnento linear, indicando que a nilo linearidade do material observada é devida 
à succptibilidade de terceira ordem (parte real de.\ (3l). No caso das amostras de Cd'l'e 
os valores medidos foram de 1.5 à 5.1 x I0- 14cm1 J ll'. Em todas as amostras de CdTe 
estullada~ foram ohservados efeitos de absorção de dois fótons. As medida.s 1le varia~:ão 
d;; 1nmsrnil.iinr:i~ em fnnçilo da intensidade para as amostras tratadas a 580"l por 
I ·"llni 11 e 5(i0~C por l80min não aprcse111 fll'illll 11111 comportameuto li1war carart.eríst.ico 
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{]e nào linearidades cúbicas em altas intensidades. mas um comportameulo qw) tios 

leva a crer ser devido a não linearidades de ordem superior, cau~ado por portadorPH 
de carga gerados pela absorção de doib fótons, e que neste cru:;u uão linearidatlPs de 
quinta ordem \:(5) ficam significante. Para as amostras tratadas a !'l80°G por GOmiu e 
560vC por 40min apresentanm apenas contribuições de terceira ordem. A observação 
mois importante a ser feita acerca destes materiais é que eles apresentaram o~ valores 
mais altos de 11 2 atê hoje encontrado na literatura em vidros no comprimento de 
uuda alptÍ estudado, indicando que estes vidrob são poteucialmente interessantes para 
aplica~ôes em dispositivos ópticos 

Fiualmente, como pespectiva de trabalhos bUbsequent.e, temos o estudo de vária':l 
fam;lias de vidros dopados com Cd1'e:r,)'l-:r• para v~rias composições de enxofre (x 
variando de O a 1) para verificação de como o indice de rei'raçào se altera com a 
variação da e~tequiometria do composto, e consequentemente com a energia do gnp 
1lu materiaL ,Já foram iniciadas medidas do coefkil~1i1c de refração não linear em 
polímeros, Pretendf'mos também fazer medidas em L5pm (que é um comprimcHto 
de onda de interesse em tc\econmnicações), 


