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RESUMO

Neste trabalho desenvelvemos um sistema de medigao de indice de refracio nao li-
near ng, mtilizando a téenica de varredura-Z. Com lascr de Nd:YAG (A = 1.06um).
Medidas absoiutas de n, sdo possiveis com erro de £ 10% entanto que, para medidas
relativas, o erro é menor que £0.5%. Mostramos que o alinhamento ¢ calibracao de
todeo sistema optico e de medigao, bem como um perfeito polimento da superficie
da amostra sio de importancia lundamental pare se conseguir medidas scnsiveis,
confiavels e reprodutivels.

Fizemos medidas em vidros dopados com semicondutores { VDS) da Corning Glass
(CdS.5¢;-,) ¢ em (VDS) produzidos emn nossos laboratérios (CdTe). Nos vidros
da Corning obtivemos n, de 3.7 a 6.1 x107'° e?/W. Para as amostras de Cd'le
oblivemos 19 de 1.5 a 5.1 x107 em?/W. Os grande valores de ny observados nestes
iltimos sao devidas a uma nao linearidade ressonante de dois fotons.



ABSTRACT

In this work we have developed a system to measure the nonlinear refractive index
nz using the Z-scan technique. The incertainty in absolute measurements of rg 1s
+10% and in relative mearurements is less than £0.5%. We show that the alignment
and calibration of the whole optical and measuring system, as well as an accurale
polishing of the sample surface are of fundamental 1mporiance 1o achieve sensitive,
trustable and reproduceable measurements.

We have performed measurements in commercial semiconductor doped glasses
{SDG) from Corning Glass (C'dS5,S5e;_,) and in SDG samples prepared in our labo-
ratories ((CdTe). In the Corummg samples we have obtained ny, ranging from 3.7 to
6.1 x 1071 g fW. For CdTe samples we have oblained nq ranging from 1.5 to 5.1
%107 em?/W. The large values of nz observed in this ast material is due a resonante
enhancement of the nonlincarity two photon.
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Capitulo 1

Introducao

0 desenvolvimento de novos materiais vitreos com propriedades opticas née lincares
para aplicagoes em dispositivos de chaveamento totalmente dpticos tornoun-se recen-
temente uma area de enorme inleresse cientitifico e tecnoldgico. A motivagao de se
obter estes novas materiais & a previsao de que no [ituro os dispositives puramente
dpticos irao substituir pradualmente aos eletrdnicos.

Para que wn material possa scr usado como dispositive oplico ele deve apresentar
as sepuinies caracteristicas: alta ndo lincaridade, on seja alto indice de reflragio nao
linear {7n,), € que esta nao lincaridade tenha tempo de resposta curto (da ordem de
cenlenas femtossegundos); possuir baixo coeficienie de absor¢ao no comnprimento de
onda de interesse na arca de comunicacoes Oplicas; ser compativel com os processos
de fabricagio de guias de ondas ¢ com sistermnas de transmissdo por fibras opticas e,
finalmente possuir alto limiar de dano por luz.

Neste trabalho apresentamos o desenvolvimento de um sistema de medicio de
indice de refracao nao lincar de materiais, com potencialidade para utilizagao em dis-
posilivos opticos. Para isso utilizamos a técnica de varredura-Z que foi recentemente
proposta por Sheik-Bahae et al. [1]. TForam feitas medidas em vidros comerciais
da Corning e em vidros dopades com elementos semicondutores de CdTe fabricados
pele nesso grupo no Laboratério de Materiais Vitreos do Departamento de Fletronica
Quéantica do Instituto de Fisica Gleb Wataghin.

A seguir apresentamos uma hreve descrigao dos préximos capitulos desta Lese:

s No Capilulo 2, descrevemos o efeito de autofocalizacio, que € a base da técnica
de varredura-Z

e No Capitulo 3, descrevemos duas oulras Lécnicas que sao utilizada para deter-

Y



10

CAPITULO 1. INTRODUGCAQ

minar o coeficiente de refragdo nao linear {n,) dc materials.

No Capitulo 4, fazemos nma descricao detalhada da tecnica de varredura-Z,
mostrando os aspeclos léoricos envolvidos, e de como obter o coeficiente de
refracio nao linear de suas medidas.

No Capitulo 5, fazemos uma descrigio do sistema experitnental moutado, e de
todos procedimentos de estabilizagio e otimizagao realizados para obter medidas
sensiveis,

No Capitulo 6, apresentamos os resultados das medidas realizadas nos vidros
dopados com microcristalitos de semicondutores Mhricado pela Corning ¢ com
('dTe feilas em nossos laboratérics. Fazemos nma descrigao dos efeitos envol-
vidos.

No Capitulo 7, as conclusdes deste trabalho e perspectivas de trabalhos futuros
sao aprescntadas,
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Capitulo 2

Efeito de autofocalizagao

Quando a poténcia de win feixe de luz excede um certo valor critico, o diametro
do feixe ao se propagar em um meio nao linear comegard a se contrair, formando
um intenso foco apds percorver uma certa distdncia no material, este fendmeno de
contracao do diametro do feixe é em i meio nao linear € comumente chamado de
efeito de autofocalizagho do feixe de lnz,

O efeito de autofocalizagio foi primeiramenie disentido por Askar’yan [1] para
microondas, e depois por lalanov {2] ¢ Chiac et. al. [3] para leixes Opticos. Este
cfcito é produzido pela variacao do Indice de refracae comn a inlensidade do feixe de
luz aplicado em um meio, I, dada por:

n= mny +nydf (2.1)

onde ny € o indice de refracdo linear do material e ny é o Indice de refragaon nao
linear. Considerando um feixe de luz monomodo com umn perfil transverso Gaussiane
propagando-se em um meio ndo linear com um indice de refragao dado pela equagao
(2.1), onde An = ny{ é a mudanca do indice de relragio induzida pelo campo elétrico
da luz aplicado. Se An for positivo, isto faz com que o {eixe autolocalize, porque a
parte central do feixe {mais intensa) experimentara um indice de reflragio maior do
gue as bordas (menos inlensa), e portanto viajara com uma velocidade de [ase wais
lenta do que as bordas. Consequentemente, a freate de onda plana original do [eixe
ficara progressivamente mais ¢ mais distorcida com a propagacao dentro do malerial
nao linear da forma como vemos na figura 2.1, A distor¢éo & similar 4 aquela imposta
a um feixe atavessando uma lente positiva. Entdo uma lente positiva é lormada no
material pelo proprio feixe. E importante notar que, se An for negativo, acontecerd
o eleilo oposto, ou seja, o teio agira como wina lente divergente antodefocalizando o

13
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feixe de luz [4].
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Figira 2.1: Distorgio da frente de onda de win feixe laser levando & sua aulofoca-
lizagao, durante a propagagie por wm meio nao linear (7]

Na dptica linear, existe um limite para o aumento da intensidade de um camipo
luminade em nm ponto focal de nm sistema dplico que é devido ao alargamento do
feixe devide a difragdo. Na dptica ndo linear contudo este efeito de alargamento
do feixe devido a difracdo, pode ser compensado pela relragdo nao linear, levando
com isto ao efeilo de autofocalizagao do feixe de luz, pois este efeito é proporcional
a An, enquante que a difragdo € inversamente proporcional ao quadrado do raio
do feixe. Portanto, quando o feixe sofre autofocalizagao, sen diametro diminui, e
ambos efeitos de autofocalizagdo e difragio ficam fortes; mas se o ultitno cresce mais
rapido do que o primeiro, entdo a difracio vencerd a autofocalizagao, com isto o
feixe autofocalizado atingiréa um didmetro minimo e depois sera difratadoe. Contudo,
se a acdo de autofocalizagio é mais forte que a difragio, entao o [eixe continuara a
autofocalizar para um diametro cada vez menor com a propagatao do feixe dentro do
material. Entdo, o efeito de autofacalizagao comegard a ocorrer quando o alargamento
devido & difracio for compensaco pela refragao nae linear. Isto acontecera quando a
potencia do feixe e entrada no meio atingir um certo valor critico, dado pela seguinte
expressio [5]:



] (1,22)2708
Foit = ~—p——
Flngn,
Esta poténcia foi calculada para nm feixe com perfil Gaussiano. Com esta poténcia
o feixe propaga no meio sem divergir, ou melhor dizendo, o {eixe de luz propaga no
meio em uma distancia longa sem mudar o seu didmetro, ou seja, o feixe produz por
si tnesino sea proprio gnia de onda dentro do material. A propagagio do feixe sem

divergir & costumeiramente chamada de auto aprisionamento do feixe de luz.

E————
Zuy I _ com liquido

Lente Equlvalente

Figura 2.2: Fignra da antofocalizagdo em um meio nao linear e sua lente equivalente
induzida para £ > F,; [6]

(Juando a poténcia do feixe de entrada for maior que a poténcia critica, os raios
serao defletidos na diregao do eixo do feixe dando lugar a autofocalizaciao. Com isto
0 meio agira como uma lente pesitiva (para nz > @), cuja distancia local efetiva sera

dada por [6],
w [
2 Y nyd

onde ) & o raio do feixe de entradu. A fignra. 2.2 mostra o esquema de uma lente
auto induzida pelo meio, onde P > P.;,.

Z; = (2.3)
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Figura 2.3: efeito de a) autofocalizagio b) divergéncia normal ¢} autodefocalizagio,
em uma célula contendo vapor de sodio observado na mesma distancia

A figura 2.3 mostra a fotografia na mesma distancia do feixe que atravessa wina
célula contendo vapor de sddio, onde sdo apresentados os trés casos: autofocalizagao,
autodefocalizagao, e divergéncia normal devido a difracao.

Vimos acima que o efeito de autofocalizacio estd relacionade com a mudanga
do indice de refracio do meio com a intensidade do campo clétrico da luz aplicado,
ou melhor, com o coeficiente nao linear ny do material. Alguns dos mecanismos
fisicos respunsaveis por esta variagio sao: efeitos térmicos, polarizacio eletrbnica, e
a reorientagao molecular (eleito Kerr reorienlacional).
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Capitulo 3

Revisao das Técnicas de Medida
de n2

Neste capitulo faremos uma revisdo de algmnas 1écnicas encontradas na literatura
para a determinacio do indice de refacio nao linear ng em matenais. Sao encon-
tradas as seguintes técnicas: interferometria nao linear [1], mistura de ¢natro ondas
degeneradas [2], mistura de trés ondas quase degeneradas [3], rotacdoe elipsoidal [4] e
medida da distorgao do feixe de luz [5], [6]. A primeira técnica ¢ altamente sensivel,
possuindo um erro de mais ou menos dez porcento na determinagao do na, mas re-
quer soflisticada montagem experimental, alta qualidade optica e larga espessura das
amostras, alguns centimetros, restringindc assim as amostras a serem estudadas, Um
outro problema nesta 1écuica ¢ que cada inedida leva um tempo razoavelmente longo
para ser realizada ¢ necessita de amostra padrio com um indice de refragio nao linear
hem canhecido para interpretacéo dos resultados, on seja, o valor de ny das amostras
a serem estudadas serd dade em funcio da amostra padran. A segnuda e a terceira
técnica também sio altamente sensiveis, mas requerem solisticado arranjo experimen-
tal. Nestas técnicas, as amostras necessitam ser so de boa qualidade dplica e algnns
milimelros de espessura, e o tempo necessario para a obtengdoc dos resultados sao
dc algumas horas, A inlerpreiacio desles resuliados é também feita com base na
amostra padrio. As duas ultimas técuicas nao sao muito sensiveis, e necessitam de
uma analise detalhada da propagagéo da onda dentre da amostra.

Faremos aqui uma descrigao mais detalhada das duas primeivas técnicas, que séo
us Mals sensivels.

19



20 CAPITULO 3. REVISAO DAS TECNICAS DE MEDIDA DE N,

3.1 Técnica de mistura de quatro ondas degene-
radas

A figura 3.1 mostra o esquema experimental da técnica de mistura de quatro ondas
degeneradas (MQOD). Um feixe de luz {proveniente de um laser pulsado) é focalizado
na amostra com vetor de onda k:, o qual é denominado feixe de bombeio para frente
na terminologia de MQOD, Este feixe passa por uma linha de alraso de [orma que o
pulse laser chegne simnltaneamente na amostra com wn pulso do feixe de prova, com
um vetor de enda J'.;;, que [ derivade do feixe de bombeio através de dois divisores
de feixe Dy e 1y, e incidido na amostra a um angulo de aproximadamente 2¢ relalivo
a0 feixe de bombeio.

Mode-Locked, .Q-S;'Iidud

Nd YAG Laser \
DFWM Slignat PD Lens
d N < I>
A
_( . /r,.i
Pump PD D
= ump Optlcal
. Delay
Oschlloscope - N
K-! KI
1T sampis
e
Mirror
Oscilioscopa

Figura 3.1: Esquema experimental da técnica {MQOD) [2]

A propagacdo para trds do feixe de hombeio com vetor de onda £y é a reflexao do
feixe de hombeio proveniente de um espelho colocado atras da amostra, aproxima-
damente 2mm. O [eixe de luz gerado pelo processo de inistura de endas propaga-se
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ua diregao contraria ao feixe de prova com vetor de onda .l:l. Tanto o sinal gerado
por MO, como o feixe de hotmbeio sao levados a dois lolodiodos rapidos e a saida
destes [otodiodos sao exibidos em dois osciloscépios rapides. A figura 3.2 mostra
a fotografia dos tracos dos osciloscopios para o sinal do feixe produzide por MQOID
e o correspondente feixe de bombeio. Nas medidas reporiadas na referéncia [2] {od
usado o laser de Nd:YAG operando shmultaneamenie no regime de mode-locking
cotu pulsos de 80 ps e (3-switching com 230 ns em 1.06pm.
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Figura 3.2: a) lremn de pnlso mode-locking, G-swilched {bombeio). b) sinal gerado

per MQOD em vidro SF-5Y4 [2]

Fste processo de MQOD pode ser explicado em termos das difragbes em grades
produzidas pela modulagao espacial do indice de refragao do meio nao linear. Quando
cada um dos feixes de bombeio (i,,lg] interfere com o feixe de prova 12 se produzira
uma modulacao de intensidade que por sua vez ira produzir uma grade de indice,
com uma modulagao de indice que € a suma das mudangas de indice rapidas depen-
dente da intensidade e mudanga de indice termicamente irduzida. Quande o feixe
de lmmhem h imterfere com o feixe de prova 1.3 na amostra se fmma:a Wena gmde

“grossa” {com um largo periodo) que difrata o feixe de hombeio .1..3 na direcao de 3.4.
e simnitanenmente o leixe de bontheio &3 e o feixe de prrova by produzirio uma grade
“fina” com wm periodo de aproximadamente meio comprimento de onda da radiagao,
que difratara o feixe de hombeio ﬂl na mesima direcao de ky. Para ondas planas com
amplhtudes (complexas) E((&(), Eqoka), E,(k2), E5(ky), que correspondem ao campo
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de bombeio para frente, bombelo para tras, prova, ¢ o campo gerade por MQOD
respectivamente. () sinal gerado da MQOD scrd entdo a soma dos sinais difratados
nas gracles grossa ¢ fina, cuja amplitude sera dada por {7)

L.
s = z'rrI(_ﬂ\.ncEz + Ansby) (3.1)

onde L & a espessura da amostra, A é o comprimento de onda do laser, An, é a
amiplitude da modulacao espacial do indice de refracio da grade grossa, formada por
Eye £, e An; é a amplitude de modulagao do indice da grade fina, formada por by ¢
E,. Ambas conlribuigées rapidas ¢ térmicas sao somadas juntas para dar An, e Ang.

A contribyuigae para a grade de indice devido a niao linearidades rapidas é ignal
a distribuicac de inteusidade espacial vezes o cocliciente de indice néo linear n..
A amplitude das grades de indice é 2no /11, e 2ng,/ 121, para a grade grossa. e {ina,
respectivamente, onde Iy, [, ¢ I, sdo as intensidades de bommbeic para [renle, hombeio
para. tras, e a intensidade do feixe de prova respectivamente. A contribuigao térmica
para An. € Any depeudera da porgio de energia absorvida pelo material, e do tempo
gue leva & modulagio espacial da pgrade para decair [8]. Para a grade grossa, com
um periodo de muitos comprimentos de onda, o tempo de decaimento € da ordem de
microsegundos a contribuicao térmica possmra um valor que crescera com a integral
da energia dentra do pulso

dn 2
An. = a1, + ?’:%fu LI, dt, (3.2)
i

onde, dn/dt, é a mudanga do indice comn a temperatira, o € o coeficiente de absorgao,
(7, é o calor especifica a pressao constante e p € a densidade. A suposicao leita € que
toda energia absorvida € convertida ecm calor. A integral para o pulse ntilizado pode

5er escrila colmno

k= k'

1
f JILdt =S I, At (.3)
o k=0

onde Iy e f, 840 as k-éshinas intensidades de hombeio para frente e prova para os
k-ésimos pulsos contados do comego do trem de pulsos, &' indica o pulso no tempo 1
e Al é a duracdo do pulso a meia altura, A contribuicio térmica para a grade fina,
que possul um periodo de apreximadamente meio comprimento de onda ¢ um tempo
de decaimento da ordem de nanosegundos € insignificante, podendo ser desprezada.
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Partanto, a grade de indice fina Any possui s6 contribuigdes vapidas, e é igual a

Ang = 2ny /11, (3.4)

Com isto a amplitude do sinal da MQOD sera dado por:

bz gt

Jrg F[ + 1’121,#171 E;—l—_j E Ilkjpk Eg] (35:]

onde
dn 2a 00

dT Cup
pode-se escrever a equacac {3.5) s6 em fungao da intensidade de bombeio para trente,

pois todas as oulras sio derivadas desta. Entao a amplitude do campo elétrico na
saida da amostra, o qual nos indicaremos por prima é dado por

g = (3.6)

A=k
El = hf(n) m[il'n;f' +g) ( | B, (3.7)

k=0

onde h é a razao entre a poléncia de prova e a poléncia de bombelo para frente, f(n)
¢ o produto do fator de transmissio na interface amostra-ar. A poténcia de bombeio
reverso e igual & poténcia de bombeio para frente.

Entae a intensidade do sinal da MQOD sera

L=k

I'= Al +B Y (L)L +CI8 (3.8)
k=0

ende A é a fragao da luz de bombeio espalhada no detector

hf(n)

B = | X ]2 8ryy (3.9)
© hf(n)nl
C = [;f_(fg-lir—_]2 1602 (3,10}

0 coeliciente B é responsavel pelas contribuigoes térmicas, enquanto que o cocficienie
(7 ¢ responsavel pelas coniribangoes do mdice de refragao nao linear. A equagao
(3.8) deveria conter um termo com g%, nas para imaterials que possuen contribuigtes
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Figura 3.3 Dados experimentais da MQOD. A linha sélida sdo as curvas de ajuste
da ¢q.(3.8) com os melliores valores para os parimetros A, B e C. [2]

‘abela 3.1: Valores medidos de ng de alguns vidros épticos em 1,06 pm. {2]

Material | ny (1,06 gin) | nz {em®/W)
5, 1,61 34x10-1
SF-h9 1,91 6,8x10°15
SF-58 1,88 4,9x1071®
SF-57 1,81 4,1x14-"
SE-56 1,75 26101
FDS-50 1,81 2,2x10718
FDS-9 1,81 1,2x 1013
FI-60 1,77 2,0x10-15
FD-6 1,77 3,1x10°18
Rutile 2,48 2,48x10~M

eletronicas muito maiores gue as contribuighes 1érmicas na nmdanga do indice de
refracio, este lermo pode ser desprezado.

A determinagan do coeficiente do indice rdo linear ny; da amostra em estudo €
feito pela comparagio do cocficiente €' da curva de ajuste dada pela eqnagao {3.8)
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sobre os dades experimentais da amostra, em comparacao com o coelicientle de ajuste
{} para a amostra de ('S;, o qual € usado como calibracdo do sistema.

Afigura 3.3 mostra os resultados experimentais e snas correspondentes curvas de
ajusle para 5, SF-5 ¢ o vidro de dxido de titanio FD-60. A tabela {3.1) mostira os
valores e ng para varios vidros imedido em 106G, utilizando a téenica de MQOD.
(lomo pedemos notar, o coeficienie €' esla relacionado com nf, portanlo esla técnica
nao nos permite determinar o sinal da nao linearidade, Outro ponlo a notar é gue
os valores de n, das amostras em estudo sdao enconlrados em relagio a amostra de
referéncia. Esta técnica nao permite também distinguir os efeitos responsdveis pela
nao hnearidade.

3.2 Meétodo interferomeétrico

A Lécuica interferométrica foi primeiramente propesta emn 1968, por A. P. Vedula ¢
B. P. Kirsanov [4], e era baseada no mterlertmetro de Mach-Zehnder. A técnica que
descreveremos aqui também é baseada no interferomelro de Mach-Zehnder [10], onde
em um dos bragos do interferémetro € colocado wm material nao linear, cujo coefici-
enle nio linear ny € desconhecido. No cutre brage do interfersmeirs é colocado umn
material de referéncia, com o coeficiente nao lincat hem conhecido , e com espessura
de percurso dptice linear idéntico ao da primeira amostra. O material de referéncia
utilizado foi €S9, Esta téenica fax uma medida relativa, ou seja o coeliciente nio
linecar #ig da amostra é determinado e relagao ao material de referencia {C5%).

A figura 77?7 mostra ¢ esquema cxperimental utilizado nesta Lécnica. O feixe
de enlrada é dividido em deis por um divisor de feixe A, sendo que um dos [eixes
passa pela amostra em estudo e o outro feixe refletido pelo espelho M3, passa pela
amostra de referéncia. Cada um destes feixes passa por uma linha de atraso Iy
e D, de forma que haja uma coincidéncia espacial e temporal do pulso do laser
na saida do interferémetro, produzinde assim um modelo de franjas de inlerferéncia
vertical. Esta coincidéncia € verificada com o uso de uma streak-cimera (5C) ultra-
rapida LLL{com resolugdo de 10ps). A camera € utilizada para estahelecer que os
dois bragos do interferémetro tenham comprimentos jguais.

Durante a propagagio do pulse na amosiras o iudice de refragae aumenta ou di-
minui com a intensidade, cansando assiin wim atraso relativo entre os dois feixes, €
consequentemente uma mudanga no modelo de [ranja visto pela streak-camera (5C).
A figura 3.5 mosira uma fotografia representande o atraso de fase nao linear ge-
rado pelos dois materiais devido a variagao de intensidade, Na figura 3.5(b) mostra o
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Figura 3.4: Esquema experimental da i€cnica interlerometrica

padrao de franjas visto pela SC onde o atrase de fase nao linear gerado pelos dois ma-
teriais sdo os inesmos, neste caso haverd ainda uma superposicao espacial e temporal
dos pulses, e isto é conseguido fazendo com que as intensidades sejam diferentes na
amosira em estucdo e a referéncia. Sc a intensidade relativa entre os dois hragos do
interferdmetro é variado, usando para isso filtros hem calibrados antes da amostra e
depois do 'S, e vice-versa, o overlap temporal e espacial deixara de existir. O atraso
relative entre os dois bragos é ajustado notando que quando o pico do pulso de um
dos bragos interfere com a subida do pulso do cutro hraco, as Tranjas mudam em 1na
diregio, e gquando o pico do pulso interfere com a descida do pulso do ocutro hrago, as
franjas mudam em diregdo cortraria. A streak-camera € usada para determinar esta
distorgao nas franjas de interferéncia como fungac do tempo (e consequenteniente da
intensidade). As figuras 3.5 (a) e 3.5 (b) mostram as distorgoes nas [ranjas quando
nao ha coincidéncia espacial e nem temporal nos dois hragos.

Quando o padrao de franjas € independente da intensidade, tanto o aumento do
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Figura 3.5: Maodelo de [ranja resolvida no tempo a) atraso de fase nao linear criado
pela brago contendo a amostra em estudo b) o atraso de fase nao linear criado pelos
dois bragos sao iguais ¢} atraso de fase criado pelo brago conlendo CS, [10]

caminlo éptico nao linear como o caminho optico linear, sdo os mesmos em ambos
os bracos, Fsta condigiao se oblem as franjas representadas na figura 3.5{b). Nesta
condicdo, a razdo enire as intensidades dos dois bragos é inversammente proporcional
a razao dos ny das amostras, e é dada por

Iam _ ft2am -1 (3 11}
Iref Narey ’ .

onde [, Pagm, frefy N2res, 320, respectivamente, as intensidades e o3 coeficlentes nio
lincares da amostra em estudo e a amostra de referéncia. A tabela (3.2) mostra
alguns resultados ntilizando esta técnica. Como podemos notar na expressio 3.11
o cocficiente ndo linear da amostra em estudo € determinada em relagao a amostra,
de referéncia. Nesla tecnica nao se pode determinar o sinal de ng, ¢ tammbém nao se



28 CAPITULO 3. REVISAOQ DAS TECNICAS DE MEDIDA DE N,

Tabela 3.2: resnltado da medida de n; usando a téenica interferométrica [10]

Material | ny (1.06p0m) | nulamostra) | my{amostradem?®/ W
19{'53) estimade

€S, 1.62 1.0 281 x 10~ 1
ED-2 1.55 0139 £ .0017 4.14 x 19716
(835 1.50 0166 £ 0017 5.11 x 19-16
1020 1.50 0160 £ .0018 511 x 10718
(02828 1.53 0184 £ 0018 5.69 x 10716
YAG 1.83 0253 + 0035 6.36 x 10718
ST-6 1.77 L0320 + 0090 212 x 1071
RUBY 1.76 0135 £ 6013 3.52 x 10718
[mcile 1.49 0250 + 0045 T.70 % 1071

consegue distingnir os mecanismos responsaveis pela nao linearidade. Esta téenica sc
torna tambx»@m invidvel em muitos laboraldrios devido ao alto custo da steak-camera.
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Capitulo 4

Descricao da técnica de
varredura-7,

A téenica experimenial utilizado neste trabalho. denominada técnica de varredura-Z
(“Z-scan™) [1] € baseada no efeito de autofocalizagio do feixe de luz, e consiste em
transfomiuar & variagio de fase em variagio de amplitude durante a propagigao do
feixe dentro da amostra nao lincar. Esta técnica possui sensibilidade comparavel aos
métodos inlerferométricos, ¢ ¢ hem simples, nao necessitando de mentagem experi-
mental muilo sofisticada. '

A figura 1.1 mostra o csquema experimental da téenica de varredura-Z. Usando
um feixe de luz focalizado, medimos a poténcia de luz incidente (Pr) e a poléncia
transmitida (Ps) apds o feixe atravessar a amostra e wna abertura convenienlemente
posicionada. A técnica consisle em registrar a Lransmitincia (Ps/Pr) em (uncéo da
posigao da amostra em relagio ao plano focal (z=0). Assim o nome varredura-7 vem
do fato de que na pratica a amostra ¢ deslocada varrende a regido focal do feixe.

A curva de transmitincia T=T(z) obtida da medida de varredura-7 estd relaci-
onada com o indice de refragao nio linear da amostra como segue: Para facilitar
sua interprelacao certas condigoes devern ser satisfeilas, como, feixe laser Gaussi-
ano operando no mode fundamental T F My, de maneira que possamos considerar a
distribuicio de inlensidade como

I(r,2) = [T/ (1 + 427 /6%) exp|—27" fu(1 + 42°/¥7)), (4.1)

ande r é a distancia transversal ac eixo do foco, Iy € g sao a intensidade e o diametro
do feixe no foco respectivamente e b € o parametro confocal do feixe. Uma outra
consideracio importantle é que a espessura da amosira L deve ser bemn menor que o

31
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Esquema Experimental

Lente Amostra
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Figura 4.1: Esquema experimental da 1ecnica de varredura-7, na qual a trausmitancia.
T = Ps/Pr é registrada comeo {ungao da posicae da amostra, z.

parametro confocal (L << b). U meio ndo linear ihninado por uma intensidade
dada pela equagdo (4.1) possui um indice de refragio que depende da posi¢io dada
pela relacio :

n{r,z} = ng + nal(r, 2). (4.2)

Isto faz com que 0 meio aja como uma lente. Se 0 meio nao linear possui ny positivo,
¢ indice de relracio total € maior no eixo do feixe do que nas bordas, com islo o meio
se comportara como uma lente convergente, ou seja, o meio tende a auto focalizar
o [¢ixe. Se pelo contrarie, n, é negativo, o meio age como uma lente divergente,
tendende a auto defocalizar o feixe. O meio age entdo como uma lente, mas se a
condigao L << b é salwsleila, podemos considerar & amostra como uma lenle fina,
cuja distincia focal efetiva ¢ uma funcdo da posigao z. Com islo, dependendo da
pusicdo da amosita em relagéo ac plano focal {(z < 0, z > @) durante a varredura,
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o efeito de lente fard com que o feixe se contraia ou se expanda, passando mais on
menos Inz pela abertura na frente do detector da figura (4.1).

Finalmente, para poder detectar as variagoes sofridas pelo feixe através do efcito
de lente da amostra, a ahertura deve ser colocada convenientemente longe do foco
(z > &) ¢ esta abertura deve ser menor que o tamanho do feixe nesta posigao.

Podemos entender qualitativamente o resultado de uma varredura-Z com a ajuda
da figura 4.2, que se aplica ao caso em que ny; > (1. Comecando a varredura longe
do foco {z << —b), onde a intensidade é fraca e, consequentemente a nao linearidade
também , a transniitineia permancce relativamente constante, T = Ty, A medida em
que a amostra se aproxima da foco, regiae de alta intensidade, o efeito de amoloca-
Hzacao entra em agao, € o melo age como uma lente. Uma lente convergenie colocada
antes do plano focal (z < 0) faz com que o feixe focalize antes do plano focal » =
0, com isto aparecendo mais expandido na posigdo da abertura. Consequentemente
a transmilancia neste caso tende a diminuir, *or ontro lado, uma lente convergente
fina colocada apods o plano focal {z > D) tende a colimar o feixe, causando com st
um aumento da transmitancia medida. £ de se csperar entdo desta varredura que
a transmitancia como Mngcio de z apresente um minimo em z < { e wn wExINO
em z > 0. Finalmente, para z >> b a transmitancia retorna nevamente ac valor
constante T,

Repetindo a analise anterior para um meio possuindo n, negative, podemos ve-
rificar ¢ne o comportamento & cxalamente oposto aquele do caso ng > 0; ou seja, o
meic se¢ comporta como uma lente divergente e as posigbes do maxime e de minimo
de transmitincia estario inverlidas em relacao ao caso antcrior. Esta é uma carac-
teristica importante da iécnica de varredura-Z, pois cla nes fornece diretamenie de
suas medidas o sinal ¢ o valor absoluto da nao lineatidade do material. A figura 4.3
representa os tracos caracteristicos de nma varvedura-Z para os casos de nao lincari-
dades positiva e negativa, respectivamente (7],

As curvas representadas na fig. 4.3 sao caracteristicas de materiais que apresen-
tam nac linearidades puramente relralivas, mas se o meio apresentar absorgio nao
linear tais coma absorcao de vérios fotons (A.V.F.) ou saturacdo da absor¢do (5.A),
o perfil da curva é alterada, sendo gue, na A.V.F, o pico é reduzido ¢ o vale é inten-
sificado, enquanto que na S.A ocorre o eleilo oposto. E importante salientar que a
sensibilidade na medida da refracao nao linear é inteirameute devida a abertura na
frente do delector. Removendo-se esta abertura se elimina complelamente o eteito.
Contudo, neste caso, a varredura-Z serd sensivel A absorgio on a saturagio nao linear
e seus coeficicntes podem ser exiraidos de tais medidas, sci abertura. Serd visto
pasteriormente como duas medidas de varredura-Z, uma com a abertura a outra scm
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Figura 1.2: Efeito de lente na téenica de varredura-Z para o caso ng > 0. a) Quando
a amostra esta antes do foco o feixe aparece mais expandido na posigao da abertura.
by Quandeo esta apos o foco ¢ feixe tende a ser colimado.

abertura, sao utilizadas para separar o cfeito de refragio dos efeitos, de absorgio e
saturacao nio linear. Este & um aspecio interessante desta técnica, pois de snas me-
didas consegnimos separar os efeitos envolvidos, o que niio acontece com as outras
técnicas.
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Figura 4.3: Tragos caracterislicos de uma varredura-Z para o8 casos de a) no <
e b) ny > 0. Simulagao gerada por computador com b=4 mm, A = 1.06pmm,
Iy = LAGW [em®, §=0.4, L=2 mm, wy = 25um [7}

4.1 Aspecto teorico da técnica de varredura-7

Nesta secgao sao discutidos os aspectos tedricos desenvolvidos para analisar os resul-
tados obtidos em uma medida de varredura-Z. Em geral, a Lécnica pode ser usada
para dcterminar nao linearidades de altas ordens, mas aqui serd feito o desenvolvi-
mento para nao linearidades ciibicas, onde o indice de refragao total é expresso em
termos o indice nao linear », através da seguinte relagio

n=ng + mpd =nn +y1 (4.3)

onde ng é o indice de refracio linear, e f é a intensidade do feixe (MKS) dentro
da amostra. (n; e v sdo relacionados alravés da seguinte formula de conversio
nolesu) = engf (407 )y(m? /W), onde ¢ é a velocidade da luz no vacuo (in/s). No
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seguinle desenvolvimento € assumido um feixe de luz com um perfil espacial ¢ tem-
poral Ganssiano, operando no modo fundamental T'E' My, e viajando na diregéo +2z.
Com isto o campo elétrico F pode ser escrito como

e ihr?

w(z)? T 2R(z)

E(z,r ) Eo[t] rp(— Yexp(—ih(z, L)) (4.1)

( ) ©
onde wf{z)? = wi(l + #*/2%) é o taio do feixe, & wy é 0 raio na cintura do feixe,
Rz} = z(1 4+ 22/2%) é o raio de curvatura da lrente de onda em 2z, zp = kwi/2 é o
comprimento de difracio do feixe, £ = 2x /X é o vetor de onda e A é o comprimento
de onda em todo espago livre. Fp{l) é denominado a intensidade do campo elétrico
no foco e contém o envelope lemporal do pulso do laser. O termo exp(—ig(z,1))
contém todas as variagoes de fase radialmente uniforme. Como o interesse é calcular
a variagao de fase radial A¢{r), a aproximagao do envelope variando lentamcente
(AEVL) é eutdo aplicado, e todas as outras mudangas de fasc que sdo uniforme cm ¢
serio desprezadas.

Se a espessura da amostra ¢ suficientemente pequena de modo que. mudangas
no diametro do feixe dentro da amosira devido a difragdo ou refracdo nao lincar
possam ser desprezadas, o meio é considerado como fina. Para difracéo lincar isto
implica L. < 29, enquanto que para refracio nao lincar, I << z/Ap(0}, esta
segunda suposigdo € automaticamente encontrada desde que Ag¢ seja pequena, Tais
suposiches simplificam consideravelmente o problema ¢ com iste a amplitude viea
fase ¢ do campo elétrico como uma funcio de z' sao agora governadas na AEVL por
um par de equagdes simples dada por

‘iﬁjﬁ = An(D) k (4.5)
LNt (4.6)

ot
s

onde 2’ é a profundidade de propagagao na amosira e a{f) em geral contém termos
de absorgac linear e ndo lincar. No caso de uma ndo linearidade ¢ibica, desprezando
termos de absorgae nao linear, as equacgdes anteriores sio resolvidas para nos {ornecer
a mudanga de fase na superficie de saida da amostra, guc é dada por:

— 2?"2

Ad(z,7.0) = Déalzt) ep (s

); (4.7)
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A qual podemos notar que simplesmente segue a variagao radial da intensidade inci-
dente em uma dada posigao da amostra z, onde

A1)

Adg = —— 4.8
%o I+ 22z (4.8)

e Ady(t) & a mudanca de fase no foco, e ¢ definida como
Ads(t) = kAnglt) Leyy (4.9
onde L.y = (1 — e °")/a, sendo L a espessura da amostra e a o coeficiente de
absorcdo linear. Na expressao Ang = (1) com Ig(t), sendo a intensidade do feixe
no foco (isto é em z = 0), as perdas por reflexdo de Fresnel foram desprezadas de

lal forma que fy(¢) seja a intensidade dentre da amestra.
O campo elétrice complexo na saida da amostra £,, contém agora a distor¢io de
fase nao linear dada por

=l

E, = E(z,r,1) ¢ 2020 | (4.10)

Em virtude do principio de Huypen, pode-se obter o modelo do campo longincuo do
feixe no plano de abertura através de uma transformada Hankel de ordem zero de E,
{2]. Porém aqui seguiremos um tratamento mais conveniente aplicado para nm feixe
de entrada Gaussiano, o qual é denominado “decomposicio Gaussiana” (DG), método
desenvolvido por Weaire et al. (3], no qual eles decompdem o campe elétrico comnplexo
no planoe de saida da amostra em uma somatdria de feixes (Gaussianos através de uma
expansio em série de Taylor do termo de fase nio linear 22" (distorgio de fase
pequena) na equagao (4.10). Esta série e representada por

L ] . T z -
y iAgplz. 1 =
gddlarn - 3 iAdalz,1)] i (4.11)
m!

=0
Cada feixe Gaussiano pode agora ser simplesmente propagado para o plano de aber-
tura onede eles serdo resumidoes para reconstruir o feixe. Quando incluimos a curvalura
inicial do feixe para o leixe focalizado, nos derivamos v modelo do campo clétrico re-
sullante na abertura como

—ar 2 [iAdalz, 1)) W r? ihr? .
] = 4 ‘-.‘: " _ t : ’ -y - m
EJ F( ! ﬂ.’ } ¢’ mzz[} ﬂl! LI “Ep ( ! rzn QR"‘ * ! )

(4.12)
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DNefinindo d como a distancia de propagagido no espago livre da amostra ao plano de

aberturae g = 1 + df K(z), os pardmetros restantes na equacao (4.12) sio expressos
COMmo o)
. w3
e = ———— 4.13
{mo 2m 4+ 1 (4.13)
h”im
drm = 5 (4.14)
2 1 2 * .
u}m - u“m.ﬂ [ L + d_z (113)
] -1 '
B = d[] - ——7= 1.16
¢l g + d“fd?u] (1.16)
L4 !l d
b, = tan™ [E—f-—ﬂ] (4.17)
i

E estabelecido que este método DG é muito usado para as distorgdes de fase pe-
quenas detectadas pela técnica de varredura-Z, uma vez gue sé uns cineo tennos da
soma da equacac (4.12} sao necessarios. O método € facilmeme extendido para nao
lincaridades de altas ordens.

A poténcia transmitida através da abertura ¢ obtida integrando espacialmente
F,(r,t) em todo o raio da abettura r,, dando

Pr{A®o(1)) = ccomon f B (r )P rdr (4.18)
n

onde € € a permissividade no vacno, Inclnindo a variagao temporal do pulso, a
transmitdncia da varredura-7 normalizada T{z) pode ser calculada como

_ J2% PriAdg(t)) d

Tiz) = = . 4.19)

&)= TS R a (19

onde F(t) = mwuwllg(t)/2 é a poléncia iustantinea do feixe de entrada (dentro
da amostra), onde Ix{t) é a inlensidade de pico e mw}/2 é a drea efetiva do feixe
(Gaussiane, e 5 = 1 — exp{—2r%/w?) é transmiténcia linear da abertura, com tw,

sendo o raio da abertura do feixe no regime lincar.
Clomo podemos notar, o Lamanhe da abertura § € um importante parametro visto
que, ao se anmentar o tamanho da abertura, as variagdes em T'{z} sao rednzidas. Para
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abertura muto grande ou sem a abertura (8 = 1), o efeito desaparece e T(z) = |
para Lodo z e Ady. Para pequenos |Ady|, o pico e vale ocorrein na mesma distincia,
com respettc ao foco, e para uma nao linearidade cubica esta distancia deve ser
aproximadamente 0.86z,, de forma que a diferenga entre o pico e vale e representada
pela seguinte expressao

AZy, & L7z (4.20)

mna medida da téemca de varredura-Z, uma quantdade Tacil de se medir €
N lida da 1 1 lura-7, juantidade [aail I

ATy -y, a diferenca entze o pico e vale normalizado 1, — 1., A variagao desta quan-
tidade em funcao de |APy| calculadas para varios tamanhos <a abertura é ilustrada
na figura 4.4, Dstas curvas exibem algumas caracteristicas dteis. L primeivo lugar,
para wma dada ordem da nao linearidade, estas curvas sao independentes do com-

primento de onda do laser, da geometria (contanlio qne a condigao campo lenginguo
(d == zy se]a salisfeila), e do sinal da wao hnearidade. Elas podem, portanto, ser
consideradas nniversais para esta ordern da nao lincaridade. i segnndo lugar, para
todos os Ltammanhos de sbertura como podemos ver na fig. 4.4 ¢, a variacao de AT,
¢ linearmente dependente de |A®g| e a sensibilidade da medida como indicado pela
incinagao das curvas decresce vagarosamente com o aumento da abertura. Para wina
distorgao <e fase e uma abertura pequenas {5 << 1), € oblido a seguinle expressao

AT, = 0106 [Ady| pera |Ady <7 (4.21)

Célculos numéricos moslrain que esta eqnagao possnl uma precisao de £0,5%.
[ima equagao mais geral, onde se leva emn conla os varios tamanhos de aberiura,

¢ dada por

AT,_, =~ 0.406(1 — 5)"*° |Ady| (4.22)

Esla equacao ¢ baseada num ajuste numérico levando em conta as varias aberturas,
e [ornece uma precisao de £2%. '

Comeo foi mencionade anteriormente, a variaciao entre pico e vale estd relacionada
com o indice de refragdo nao linear ny. Entao, substituindo |A®y| dado pela equagio
{4.9) na expressio anlerior, obtemos a seguinle expressao para ng:

AT, A
0.406(1 — S)% 21 Iy Leyy

ny (4.23)

Sc o sistema experimental e aquisicao de dados sao capazes de delermmar nmdanga
de transimitancia AT, _, = 1% com hoa resclugae, o sistema tera capacidade de medir
variagao de fase correspoudendn a distor¢io da frente de onda menor que A/250. Para
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1.2

Ny &
/

Coe 3-0.5; /

///,/ 8=0.7
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N

0.0
0 n/2 b

ladql

Figura 4.4: AT, _, caleulado corno nma fungio da mudanga de fase no foco (Adg). A
senaibilidade, comeo indicado pela inclinagao da curva, decresce vagarosamenle para
tamanho de abertura largos (5 > 0) [1]

obter esta alta sensihilidade nas medidas, as amostras devem possuir boa gualidade
aptica.

Os resuttados anteriores foram obtidos para o caso de estado estaciondrio ou seja
com o feixe laser no regime CW, mas estes resultados podem ser facilimente extendidos
para incluir efeitos transientes induzidos por radiagdo laser pulsada. Isto é feito
usando a mudanga de indice de relracio meédia no tempo < Ang{t) > onde

< Anoll) > = =

(4.24)

Com uma nio linearidade tendo resposta ¢ tempo de decaimento instantaneos rela-
tivamente a largura do pulso do laser, € obtido para win pulso com perfil temporal
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HAISSTRIG
< Amglt) > = 1o (4.25)
V2
onde Ay agora rvepresenta a mudanga de (udice de refragao no foco, Para uma nio
linearidade acumulativa, tendo win tempo de decaimento muito maior que a duracao
do pulso (por exemplo eleilo térmico), a mndanca de indice de refragio instanianea
¢ representada pela seguinie integral

Ang(t) = A f_' Lt dt! (4.26)

onde A ¢ uma constante gque depende da nalnreza da naoe linearidade, Substituindo
a equagao (4.26) em (4.24), obteremos um fator de fluéneia médio de 1/2 que ¢

< Anrgt)y>= -AF (4.27)

D] b

onde £ e a fluéncia do pulso no foco dentro da amostra. E interessante nolar (que o
lator §/2 e independente da forma teniporal do pulso. '

Todas as equagdes anteriores [oramm obtidas com base em uma ndo linearidade
cibica (isto é nn efeito de ¥, Uma andlise similar pode ser realizada para nao
lineariclades de ordens superiores. Apesar da ordem da naao linearidade, as mesmas
curvas caracteristicas sio esperadas da analise da varredura-Z. Em particular, para
guantificar tais curvas, € examinado o cleito de uma nao linearidade devido a sucep-
tibilidade de quinta ordem x™!, o gual pode ser representado per uma mudanca de
indice de refracdo dada por An = pI?, nio lincaridades encontradas ¢cm semicondu-
tores onde o indice de vefragao é alterado atraves de portadores de carga gerados pela
absorgao de dois fétons (isto €, um efeito sequencial ¥ : ") apurece com uma
ial nao linearidade de quinta orden [4]. Para wm eleito de quinta ordem, assumindo
unia amostra fina e usando a aproximacao de decomposicao Gaussiana (DG), foi es-
tabelecido que o pico e vale neste caso sio separados por ~ 1.2z, que séo diferentes
daquele de terceira ordem =~ 1.7z, Além disso, os caleulos tedricos também mostram
que para abertura pequena na frente do detector (5 << 1)

AT, = 0.21]Ad), (1.28]
onde neste caso a distor¢io de fase é dada por
1 — t.—?rJL
A®y = kgl —5 ), (4.20)

a)(_r
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(alculos Léoricos também indicam que a dependéncia do tamanho da ahertura ua
equagio (4.28) pode ser aproximada multipticando o lado direito por (1 — §)%2
coio nao ¢aso da nao linearidade de terceira ordem.

A parie das flutuagoes estatisticas da intensidade do laser, imperfeicoes de su-
perficie ou cunha nas amosiras podem levar a mudancas sistematica da transmitancia
com a variagio da amostram em z, que pode mascarar o efeito de refracio nao linear.
E estabelecido, contudo, que Lais efeitos “parasiticos * podem ser substancialnente
reduzidoes por sublirair na varredura-Z uma medida em baixa intensidade da medida
em alta intensidade, apds norrnalizar cada medida.

A figura 4.5 mostra os dados de varredura-Z antes e depois da subtragdo em uma
amostra de ZnSe de lmm de espessura e particularmente de ma gualidade dptica.

142
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Figura 4.5: a) medida de varredura-Z na amostra de ZnSe de Imm de espessura
pessuindo ma qualidade éptica na superficie {{} medida em haixa intensidade, {+)
medida em alta intensidade b)(x) medida apds a subtracio das medidas em a) [1]

Uma simples sitmulagio computacional deste processo, assumindo que as iinper-
leigdes da superficie nao destroem a simetria circular do feixe, indicam que a subtracio
ta baixa intensidade, ou melhor dizendo, intensidade de fundeo realmente recuperan
a diferenga entre pico e vale AT, , original surgido do efeilo de relracio nao lincar.
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4.2 Efeito de Absorcao Nao Linear

Descrevemos agora um meétedo pelo qual a técuica de varredura-7Z pode ser usada
para determinar, o indice de relragao nao lnear ¢ o coelicienile de absorcan nao linear
para malerials que apresentam sinnllanesmente estas nao linearidades, Como ja é
conhecido, altas nao linearidades em materiais estao commumente associadas com uma
transigdc ressonante, que pode ser de natureza de um dnico ou varios fétons. A
absorgao nao linear nestes materiais € devido a4 absorgio de varios folons, saluracio
da absorgao de wmn tinico Ioton, on dinamica da absor¢ao de portadores livres tendo
forte efeiln na medida de refracio nao linear usando a lécnica de varvedura-z. Para
materiais gue apresentam absorgao nio linear, mna varrednra-z com o furo na frente
do detector todo aberto {S=1) é insensivel A refragao nao linear. FEspera-se que
as curva ohtida desta medida {sem furo) scja simétrica com respeito ao plane focal
(z=10), onde a curva possui a transmitdnecia minima {(no caso de ahsor¢io de vérios
fotons), ou transmitancia maxima (no caso da saturagao da absor¢io [5]). Lntao,
com eslas cnrvas de transmitancia podem ser facilmente calculado os coeficientes de
abhsorcao nao lnear das amostras.

Aqui sera analizado o caso da absorgao de dois fotons {A2F), que tem sido estudado
em semicondutores com E, < 2hw < 2E,, onde K, ¢ a energia do gap da banda
do material e w é a frequéncia 6ptica do laser [6]. A suceptibilidade nao linear de
terceira ordemn, neste caso, e nima quantidade complexa:

W= i (430)

onde a parte imaginaria € relacionada com o coeficiente de A2F (@) através da relagéo

2 2
xfs' _ Mokt g (4.31)

w0

e a parle real é relacionada a refragao nao linear () atraves de
.\'Q} = Inlepcy. (4.32)

0 interesse aqi é irabalhar no regine de excitagao baixa onde os efeitos de portadores
livees {refrativo on absorsivo) podem ser desprezados. Em vista desta aproximagao,
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as equacoes (4.3) e (4.6) serao reavaliadas apds a seguinte substiluigao:
afll) = o + 3I% (4.33)

Fsta subslituicao produzira uina distribuigao de inlemsidade e uma mudanca de {ase
do Teixe na snperficie de saida da amostra dadas por

!
. = ¥ (4.34)
1+ glz,r
¢
Aglz.r, ) = ¢(=,r t)] (1.35)
onde ¢g{z,r,t) = BHz,rt)L.sr (2, ¢ a posicao da amostra). Combmando as duas

equagoes anteriores, obtem-se o campo elétrico complexo na superficie de saida da
amaostra, que € dada pela equagao

By, = E(z,r0e (1 4 05172, O (4.36)

A equagao {4.36) reduz a (4.10) ne limite quando nac ha absor¢io nao linear (3 — 0).
FEan geral, a transformada de Hankel de ordem zero de (4.36) dard a distribuigao
do canipo ua abertura, o qual pode ser usado em (4.18) e (4.19} para produzir a
Lransuntancia. Para |g| < 1, segue nma cxpansao cm séric binomial em poténeia de
¢, ¢ a equacao {1.36) pode ser expresso e uma soma de feixes Gaussianos similar ao
caso puramente refrativo descrito anteriormente come seguc:

B = Blarne ¥ LRI 1z ong)

m=0

onde o perfil espacial Gaussiano esta implicito em g{z,v, 1) e E{z,r,1). O modelo
de campo complexo na aberlura pode ser obtide da wmesma maneira como feito para
a contribuigio puramente relrativa. O resultado pode ser de novo representado por
(4.12) se substituirmos o termo (iA@( 2, 4))™ /! na soma por

=0

fm =

com fo = 1. O fatoer 3/2k+ & a razdo entre a parle imagimaria e a parle real da
suceptibilidade de terceira ordem y 3,
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A variacio de transmitancia pode ser calenlada segnindo o mesmo procedimento
feito para o caso relrativo. Como € evidenle da equagao (4.38), a contribuicic absor-
tiva e refrativa para o perfil do {eixe no campo longincno e portanto, para a trans-
mitancia da varredura-z estio acopladas. Quando a abertura é removida, a trans-
mitancia na varredura-z ¢ insensivel a distorgio do feixe, Neste caso a medida serd
sensivel 86 A absorgdo nao linear. A intensidade total transmitida neste caso (8 =1}
pode ser obtida por integragao cspacial de {4.31) incluindo o precesse de propagacao
no espage livre, Integrando {4.34) em r no ponto z, é obtida a potéucia transmitida
P{z, t) como segue;

It + z,1 _
Plz.1) = P{l)e ok L+ gul2,8)] (4.39)
(}U(‘zz 1!]
onde go(2,8) = FI(O L ;1 J() + 2228 e pi(t) = mwily(t)/2. Para um pulse com per-
fil tenporal Gaussiano, a equagao (4.39) pade ser integrada para dar a transmitancia
de energia normalizada

{2, 5=1) = ~x —— fm Ml + go(z,00e 7 dr 1.40
( \/-qU o [ qu(z, D) ] ( )

Para |qo| < 0, esta transmitancia pode ser expressa, em termos da intensidade de
pico, em uma forma de soma mais conveniente para avaliacdo numérica

Lf a3 ot [ qU(“"!U ]m )
Mz 5 = Z T TR (4.41)

Entao, uma vez que a varredura-z sem a abertura (8=1) € realizada, o coeliciente de
absorcao nae linear g pode ser deduzido. Conhecido o valor de 3, uma varredura-z
com a aberlura colocada na frente do detector (S<1) pode ser usada para extrair o
cocficiente desconhecido que neste caso € o coeliciente de refragao nao linear .
Come foi feito para o caso puramente refrailivo, & desejavel estimar v e 7 sem
ler que realizar nm ajuste leorico detalhado dos dados experimentas. Na pratica,
pademos extrair os dois efleiios da medida de varvedura-z; o que se faz € realizar uma
medida sem a abertura na frente do detector (S=1), que sera sensivel 86 a absorgao
nao linear tendo um valor minimmoe em 2 = 0, como € mostrado na figura 4.6b; depois
nas mesmas condicoes realiza-se nma medida com a abertura na frente do delector,
caso en quc o sistema é sensivel tambeém A relvagdo nao Jinear, embora a cnvva seja
totalmente diferente daquela do sisiema puramente refrativo, pois como mencionamos
anteriortiiente 4 absorgao nao linear suprime o pico e intensifica o vale, como podemos
observar na figura 4.6a. Para oblermos v, é feita a divisao da curva normalizada
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realizada com a abertura (3<1}, pela curva normalizada realizada sem o furc (S=1).
O resullado € nma nova varredura-z que € caracteristica do sinal no caso puramente
refrativo figura 4.6c. Dessa curva, obteremos 4 com um erre de £10% em relagao a
uma medida feila para o caso puramente refrativo.

I ' T B T

¢) 5=0.4/8=1 |

Transmitancia Normalizada

084 FO S a) 5=0.4 i}
0.92 - -
] L 1 — 1
-10 0 10
z[mm]

Iigura 4.6: Medida de varredura-Z para o caso de amostras que apreseniarn absorgao
de dois folons aj medida feita com a abertura (S < 1), b} medida leita sem a abertura
(S=1} ¢ ¢} razao eutre as curvas anteriores afb [7}
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Capitulo 5

Descricao Experimental

5.1 Montagem Experimental

A Moniagem experimenial da téenica de varredura-Z utilizada neste trabalho pode
scr observada no esqueina da fignra 5.1, Nesle sistema {or utilizado win laser de
Nd:YAG, operando em 1.06 jom (F=1.17 eV}, no modo fundameuntal T E My, qne
trabalha simultaneamente nos regimes “mode-locking” {pulsos de 100 ps de duragio,
taxa de repetigao de 30 Mllz) ¢ “Q-switching” ( taxa de repeticio de 100 Hz, com
uma envolvente de 200 ns). A focalizagio do feixe na amostra fol feila com uma
lente de 15 cm de distancia focal, com camadas anti-refletoras para 1.06 gm. A
cinbura do feixe no foco era de 34 um e o parametro confocal b, de 7 mm. Todos os
espelhos utilizados eram dielétricos, com 100 % de reflexio para 1.06 pm 245 O
polarizador P foi utilizado para garantir com bastante precisao a polarizagao vertical
do feixe laser. O polarizador utilizado {o1 nin Me Neille, que possui uma razao de
extingdo entre as polarizagdes perpendicular e paralela nienor que 1078, isto elimina
praticamente qualquer flutuacio na polarizagio do laser. A posigio da amostra em
relagdo ao plano focal {01 variada com a ulilizagao de um wotor de passo (Syncro,
modelo 841.001-4) acoplado a umna mesa transladora de avango micrometrico, com
percurso total de 4 cin. As espessuras das amostras estudadas variavam de 0.5 vun
a 3 mm, satisfazendo a condicao L < 6. A intensidade do feixe sobre a amostra fo1
variada por intermedio de filtros de densidade neutra. A distincla d da amostra ao
plano de abertura do diafragma utilizada foi de 60 cm.

A detecgao do sinal de referéncia , e do sinal transmitide pela amostra foi feita por
dols deleclores lentos de silicio, idénticos {UDT, modelo Pin 25), com irea ativa de
6 em®. Optamos pela withzagao de delectores com drea grande para urna malor co-
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modidade na variagdo do diametro do diafragma na frente do detector, especialmente
no caso de medida de absor¢ao de dois fotons onde o leixe deve estar todo conlido
na area ativa do detector. Os sinais elétricos dos deteciores foram processados por
amplificadores sensiveis a fase (“lock-in amplifiers” da Stanford Research Systems,
modele SR530) controlados por uns microcomputador PC-XT', via GPIB. () sinal de
referéncia para os “lock-ins™ lot fornecida pela saida do sincronismo do “QQ-swilching”

CAPITULO 5.

DESCRICAQ EXPERIMENTAL

Microcomputador |
Controtador s 2| _GP1B
o l
Laser
O I y ref
Nd:YAG | Sync L P . .
ML & QS Lock-in Lock-in
Ps Pr
P Lentes Amostra
N Detector
BS Sinal
.
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% \l Detector
U Referéncia
Espelhos

Figura 5.1: Esquema experimental ulilizade neste trahalho

do laser (10011).
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5.2 Estabilizacao e Otimizagao do Sistema de Me-
dida

LIma vez que as variagdes de transmitancia na técnica de varredura-Z sao da ordem de
10 % ou menos, cnidados devem ser tomados para minimizar as flutuagoes da poténcia
do laser e da estrutura transversa do feixe e maximizar a correlagao enlre os sinas
ohtidos pelos dois detectores. Ao verificarmos a estabilidade do laser de Nd:YAG
petcebemos que a flutuacio de intensidade variava entre 5 a 10 %, se o laser nao estava
perfeitamenle alinhado. Realinhamos todo o sistemia optico da cavidade do laser,
fazendo algumas modificacdes nas montagens do sislema original tais como alteragio
no suporte de ambos mosduladores acusto oplicos do mode-lucking e do Q-switching de
modo a termos controle da orientacao dos cristais no plano x, ¥ e na altura. Com estas
modificagoes e realinhamentos conseguimos diminnir a mstabilidade de intensidade
do laser para um nivel inlerior a 1 %.

Sinal
DZ‘ R
Referéncia

D, }-C

[ignra 5.2: Montagem do sislema onde ambos detectore sdo sensiveis s6 a variagan
de intensidade

Apos a estabilizagho do laser verificamos a correlagao eutre o sinal e a referéncia.
O primeiro procedimento a ser verificado acerca deste problema, foi analizar todo sis-
tema de detecgao (lock-ins, detectores, e sistema de aquisigao de dados) para verificar
se algum ruido poderia estar sendo infroduzido nas medidas por alguns destes com-
ponentes. Para lazer csta analise fizemos a montagem mostrada na figura 5.2, onde
nesle caso os detectores de releréncia (/1) ¢ sinal (I);) sdo sensiveis sd a variagao de
inlensidade do laser. A figura 5.3 mostra o resultado obtide fazende a razdo enlre o
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Figura 5.3 Razao enire o sinal ¢ a referéuncia, onde os dois detectores sao seniveis s6
a variagio de intensidade

sinal e a referéncia com esta moniagem. A flutuagao do sinal medido neste caso [oi
de apenas 0.1 %, isto é wn indicative que todo o sistema de medigao e aguisigio de
dados estava em perfeita ordem.

Abertura

Lente Sinal

i
f ]
I

Referéncia

o)y

Figura 5.4: Montagem na qual o detector de sinal é sensivel & variagio do modoe do
laser e da inlensidade | e o detector de referéncia € sensivel so a variagao de inlensidade

A figura 5.1 mostra o esquema no qual o feixe que incide no detector (3) que
mede o sinal, passa por wina lente e wn [uro que € colocado no centro do feixe e na



52 ESTABILIZACAO E OTIMIZACAO DO SISTEMA DE MEDIDA 5}

i.0¢
1.4
1.03
£.00
0,98

Y
.94
0,42

Normalizada (S/R)

az80

A

NIV BT RV U T A A R B

U {0 21 34 49
"Deslocamento (mm)

Figura 5.5: razio entre o sinal e a referéncia, no caso onde o sinal ¢ sensivel a variagio
do modo do laser e intensidade, e a referéncia e sensivel sé a intensidade

frente do detector, Nesta configuracao o delector de reflereucia (;}, é sensivel s a
variagio de intensidade do laser, enguanto gue o detector de sinal (£)2), € sensivel a
variacao de intensidade e tamhém a variacio de fase devido a flulnagdes no modo do
laser, porque se v modo do laser esta sujeito & uma peqguena flutuagio, o diametro
do feixe antes do furo se altera, causando flutuagoes no sinal medido (que ¢ a razao
enlre o sinal dos dois detectores).

A razio entre o sinal des dois detectores, como pode ser ohservado na figura 5.5,
mostra um nivel de flutuagio em torno de 7 %, indicando que medidas teitas nesta
situacho certamente mascarariam as medidas reais de varredura-Z onde a variagao de
transmitancia na medida de n; € tipicainente da ordem de 10 %.

Para sanar este problema fizemos a montagem indicada na figura 5.6, onde am-
lhos os detectores sdo sensivels & variacdes do modo do laser e intensidade. Nesta
configuracio as lentes sao de mesmo comprimento focal, os detectores e os furos sio
identicos e estao colocados na mesma distancia, de forina que as Hlutuagoes vistas por
ur delector serac as mesmas que as vistas pelo outro detector. Desta forma, a razao
entre os dois stnals elimina praticamente as flutuagoes geradas. O resultado da medida
utilizando essa coulignragdo é mosirado na figuta 5.7, onde pode ser observada uma
grande diminuigido das flutuacdes, que Hearam em torno de 0.7 %. Demonstramos
experimentalmente, que esta ultima conhguragao € a ideal para a realizagao de nossas
medicdas, pois o nivel de lmuagio do sinal resuliante é perqueno e comparagao com
a variagao de transmilancia que iremos medir, Cowm o sistema nessa configuracao
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podemos medir variagtes de transmitincia com o sistema de varredura-Z da ordem
de 1 %.

Abertura
Lente .
Sinal
f -
b .

\f
'\ Referéncia

« D}
llu

Figura 5.6: Moutagem na qgual ambos detectores sdo sensiveis & variagio do modo do
laser e intensidade

T LT e et e N B
L.und |
Loz ¢
1,000

0.598 £ |

0,596 F

Razdo Normalizada (S/R)

N T BT PR R R U T

ALYy Bl
u Lo 20 30 an 5 T

Deslocamento (mm)

Fignra 5.7: Razfo centre o sinal e referéncia no case onde ambos deteclores sao
sensivels a variagao do mode do laser ¢ intensidade
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[

5.3 Calibragao do Sistema de Medida

A calibracio do sistema de medida foi realizada nsando umna amostra de dissulfeto de
carbono {(753) liquido, cujo o coeficiente de refracho nio lincar (n2) ¢ alte ¢ scu valor
¢ bein conhecido. Esse material e geralmente utilizado como material de calibragao
para gualquer sistema de medida do indice de refracdo ndo linear. A amostra de
(5, foi acondicionada numa cela de guartzo com espessura de lmm. Os primeiros
resultadaos sdo mostrados na figura 5.8, onde podemos notar fue o vale esta menor ¢
mais largo do que o pico, e que o sinal para z > 0 nao volla ao mesmo patamar que
em z < 0. Esta assimetria ¢ anormal e nao depende, como verificamos, da pureza do

5.
1_2.‘|-||]|11||rl LI N B LR B B N |
F —_— 2 mm - j
w 12F ; 1
E [ = = 15 mm ;
2 L1f
g E 3 nm
e} 1.1
?ﬁ IIJE A3 mm ,
kv .k i
= [ H
W 1.6k i
= r
2oyt
® o
oo}
G.SE C b ey 1 T T L
0 io 20 30 40 50

Deslocamento {mm)

Figura 5.8: Medida de varredura-7 ein ’'S; deslocando a abertura (diametro = 6 )
em relagio ao cixo do feixe

Com o intuito de entender o gue estava acontecentdo, verificamos primeiramente o
que aconteceria se deslocassemos a abertura na {rente do deteclor do sinal em relagao
ao centro do feixe expandido. Na fgura 5.8 sio mostradas varias curvas, onde o
valor mostrade na legenda de cada curva indica o deslocamento do centro do fure
em telagao ao eixo do feixe. Podemos notar que a forma das curvas nao se alterara
com o deslocamente da abertura, indicando gue a assimetria nao era causada pela
decentralizacio da abertura.

pesquisamos cnldo, como o alinhamento da amostra influenciava nas medidas.
Para isto, colocamos a amosira sobre unma montagem que nos permitisse variar o
angnlo em Lormo das duas diregoes perpendiculares a divegao de incidéncia do leixe
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na atnostra, que chamamos z. A figura 5.9 mostra o resuliado das medidas realizadas
girando a amostra em torno da diregio ¥ em angulos de 20 mrad para cada medida. As
curvas sofriamm uma distor¢io maior com o anmenio do angulo, e apresenta oscilaghes
devidas as reflexoes na superficie da cela de quartzo. Quando girdvamos a amostra
em torno da direcao ¢ tarnbém em angulos de 20 mrad, as curvas iam distorcenda
com o aumento do angnlo e as oscilagoes também comegavam a aparecer. Como €
mostrade na figura 5.10,

7.40 T T e
[ . 20 mrag )
L N ottt 43 mrad 4

E‘Ei 7.20 7 _-' Lomam 60 mrai —_

2

a 1.040

il -

o

it

E 4.80

%

% 3

- .60
r g ]

6l4,:].k.,.lltul"l-.-'..h“.:....:....|.. .

& 140 HE] 20 25 30 35 40
Deslocamento {mm)

Figura 5.9: Medida com C'5; girando a amosira em Lorno de % e angnlo de 20 mrad
em cada medida

Com estes resultacdos, demonstramos que a origem da asimetria na medida da
varredura-Z era devida ao mal posicionamento angular da amostra em relagao ac
leixe mmcidente. Resumindo, para termos medidas de hoa qualidade a amostra deve
ser posicionada perpendicularmente ao feixe durante todo o percurse na varredura-Z.

(Corn a amosira orientada correlamente, o sistema dptico complelamenie alinhado
e com a garantia da operagao do laser no regiine monomodeo transverso, conscguimos
obter curvas reprodutiveis e caracteriticas da varredura-Z, como ilustrada na figura
5.11. Nesta figura sao mostradas medidas variando a intensidade e o tamanho da
ahertura na frente do detector, pois queridmos verificar o comportamento da variagao
trasmmitincia (AT,_,) em fungio destes pardmetros. A intensidade {oi variado através
de filiros de densidade neutra e a abertura foi variada por intermédio de uma iris .
IIma observagio a ser feita na figura{5.11) é a de que loram teitas duas medidas para
cata abertura, uma no sentido real da varredura-Z de = < 0 4 z > 0 e oulra po
sentida inverso de z > 0 a ¢ < 0, resultande com isto numa mnversio da forma da



5.3, CALIBRACAQ DO SISTEMA DE MEDIDA a7

7.20 e e

=3
w2
-k

2w g

Transmissdo (u.a))
o
L |
wn

[
um
[}

ok 1| J NI I TIPS WA PN N
0 5 1D 15 20 25 30 as

Deslocamento (mm)

Figura 5.10: Medida com ("8 girando a amostra em torne de ¥ em angulo de 20 inrad
ctn ¢ada medida

curva. Fizemos isto para verificar a reproducibilidade das curvas. No sentido real
da varredura-Z {de negativo para positivo) a curva apresentia um vale seguido de um
pico, que corresponde a um indice de refragio nio linear positivo ngy > 0.

(s resuliados das medidas de variagio de transmilincia em fungio da intensidade
e da abertura na frente do detector sdo resumidos na figura 5.12, onde foi observado
um comportamento linear para esla variagdo. Para determinarinos o valor abseluto
do coeficiente nao linear ny obtido, tomamos a curva obtida conia a varredura-Z com
a abertura em 20 % (S=0.2). Na Figura 5.13 apresentamos esta curva ampliada,
onde a intensidade ulilizada foi de 3.3 GW/em® Da ligura obtemos uma diferenca
de trausmilancia entre o pico e o vale de AT,_, = 0.17 ¢ utilizando a equacio {4.23)
obtemos 1y, = 2.9 x 107" em? /W, que esla em acordo dentro, 5 %, comn o valor mais
aceilo na literatura que é de 3.0 x 107! an?/W medido pela técnica de mistura de
quatro ondas degeneradas [1} e com o valor 2.7 x 107" em?/W medido com a técnica
de varrednra-Z por outros auiores [2). A partir desse resultado concluimos que o
nosso sistema de medida esta totalmente calibrado e que podemos realizar inedidas
em outros materiais de nosso interesse,
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Figura 5.11: Medidas em '8y onde variamos a intensidade e o tamanho da abertnra
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Figura 5.13: Resultado da varredura-Z em C5; usado em nosso calculo

Para finalizar este capitulo, gostaria de destacar aqui nm outro tipo de artefato
gque aparece em amostras com inomogeneidades ¢/ou superficies nao mnito hem po-
lidas. Uhna superficie pode patecer bem polida numa inspegao simples e dar uma
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curva de varredura-Z razoavel, mas mesmo assim dao resuliados inconsistenles, Um
exemple deste tipo de artefato € mostrado na ligura &.14, que representa varreduras-
7 para varias intensidades obtidas num vidro! com superficies aparentemente de boa
qualidade. Nola-se que cada curva se parece muito com uma varredura-Z icdrica.
Uma anglise da variagao de transmitincia pico-vale (AT,_,) em fungao da inlensi-
dade (Ver figura 5.15) porém, mostra que tudo nao passa de um artefalo, Com eleito,
AT,_y nesta amostra nao depende linearmente da intensidade (a variagdn e baixa
intensidade € da mesma ordemn que em alta intensidade). Esle efeito é causado por
inomogeneidades, que produzem um efeito de lente permanente. No caso da amostra
e questao, esta inomogeneidade era devida a imper{eigbes na superficie da amostra,
como foi vertficado repetindo as medidas apds um polimento mais cuidadoso. Qs
resultados sio apresentados no proximo capitulo {amostra # 2).

Poremos notar do que foi exposto acima que a qualidade da superticie da amostra
¢ de fundamental impoerlancia para termos medidas confiaveis. Além disso, ¢ essencial
realizarinos medidas da variagao da transntancia emt funcao da intensidade para cada
amostra, pois essa medida nos possibilita identificar se o efeito observado € devido a
refracao nao linear.
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Figura 5.11: Medidas de varredura-Z na amosira # 2, em vérias poténcias

'Fole vidro é o miwsmo que apresentlareinos no capitula 6, senda referide eowo amostra. # ¢
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CdTe TTT = 180 min @ 560 °C
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Figura 5.15: Variagio da transmitincia em fungio da intensidade na amostra # 2,
tendo imperteigoes superficiais



Bibliografia

[1} Sthephen R. Friberg and Peter W, Smith, “Nonlinear optical glasses for ultrafast
optical switches,” IEEE J. Quantum Eletron., QE-23, 2389 (1937).

[2] Monsoor Sheik-Bahac, Ali A. Sald, Tai-Huei, David J. Hagan, and E. W. Stry-
land, “Sensitive measurement of optical nonlinearities using a single beam,”

IEEE J. Quantum Eleton., 26, 760 { 1990).

63



641

BIBLIOGRAFIA



Capitulo 6

Medidas de n, em Vidros

Neste capitulo aprescntaremos os resultados de medidas de indice de refracic ndo
linear, obtidos com a técnica de varredura-Z em amostras de vidres comercials Cor-
ning, & em vidros borosilicatos com inclusdes de nucrocristalitos de C'dTe produzidos
no nosso grupo, no Laboratorios de Materiais Vitreos do IFGW.

6.1 Medidas nos Vidros da Corning

Nesta seccao apresentaremos medidas de varredura-z e de variacao da transmitanca
em fungac da intensidade em vidros da Corning. Dessas medidas obieremos o valor
ahsoluto do indice de refragao nao linear, ny.

Realizamos medidas em quatro amostras cujas especificacdes sao: CS-2.59 (#2404),
(S-2.63 (#2124), C8-3.67 (#3482), CS-3.68 (#3484}, Essas amostras contém in-
clusoes senucondutoras de ('dS,5e;_, com wma distribuigao de tamanho centrada
cm torne de 1) nm com uma largura 4 meia altura de 2.5 nm [1]. Sac encontradas em
forma de filtros coloridos comerciais com wina frequéncia de corte abrupta. A figura
6.1 mostra o espectro de absorcao destas amostras. Como podemos observar destas
curvas de ahsorgio, o comprimento de onda do laser ulilizado (A= 1064 nm) esta na
regiao de trausparéncia destes materiais.

As medidas de varredura-Z para as 4 ainoslras sdo mostradas na figura 6.2, onde
a abertura do diafragma utilizada loi de 40% (S=0.4). A partir dessas mwiedidas ol-
temos o valor da variacao entre o pico e o vale da curva de Lransimissao (AT, ) que,
junto com o valor da intensidade do feixe nos permite caleular o indice de refragio
nao linear da amostra. Os valores de ng oblidos em cada curva estdo representados

b5
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na tabela 6.1. O valor de n; obtido para a amostra CS-3.67 esta proximo do re-
sultado oblido na referéncia [2]. A téenica ntilizada nas medidas apresentadas nessa
referéocia € a mesia que nés utilizamos, porém o erro estimado é de £50% enquanto
quUC O NOSSe caso, o erro estimado é de £5%. Na figura 6.3 esta graficada a variacao
de transmitdncia AT,_, em fungio da variagio da inlensidade incidente na amostra.
Podemos nolar que em todas as amostras a relagio enire essas duas grandezas é linear,
o tue nos indica que a refragao nao linear é dominada por um cfeito de terceira ordem
na susceptibilidade (x*). Nestas amostras nao loi ohservade nenhuma contribuicao
significaliva do efeito de absorgao de dois félons, como mostra a figura 6.2

Filtros da Corning
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Figura 6.3: Variagio de transmitancia em fungao a intensidade nas amostras (S-2.59,

CS-2.63, ('S-3.67, CS-3.68



68 CAPITULO 6. MEDIDAS DE Ny, EM VIDROS

Takela 6.1: Intensidade utilizada e o valor absolulo de n, para vdrias amostras da
Corning utilizando a técnica de varredura-z

Amostras | Espessura | [ntensidade AT, v Ttg
(1mn) (G e (%) (em? /W)

(C5-2.59 3.00 L4 700 | 6.1 x 10718
(5-2.63 3.40 4.40 1.5 | 37x 10718
(8-3.67 1.46 8.10 13.0 |54 x 107!®
(5-3.68 3.03 3.80 11.0 | 4.6 x 107

6.2 Medidas nos Vidros de CdTe

Nesta secdo apresentaremos medida de varredura-Z ¢ de variagao de transmitincia
em hincdo da intensidade nes vidros dopados com nanocristalitos semiconduiores de
(>dTe Fahbricados no Laboratario de Materiais Vitreos do Departamento de Elelrduica,
Quantica do IFGW [3]. Foram caracterizadas qualro amostras identificadas na tabela
.2 pela temperalura (T) e lempo (1) de tratamento térnico ao qual foram submetidas
durante a sua fabricagio (este tratamento térmico determina o tamanha dos crista-
litos semicondutores). A tabela 6.2 também apresenta os resnltados das medidas de
varredura-Z que serao comenladas a seguir. _

Na Figura 6.4 estao graficadas os especlros de absorcio destas amostras. L
importante notar que a energia dos fotons de laser esta bem abaixo do gap, na regiao
de transparéncia destes materiais.

Todas as amostras de CdTe aqui estudadas apresentaram efeito de ahsorcio de
dois fétons. Como vimos na descrigao tedrica da técnica, mesimo quando os mate-
riais apresenlam este tipo de efeito conseguimos obter da varredura-7 o {ndice de
refragac nao lincar ne. Para isto, basta fazermos medidas de varredura-7 nas mesmas
condi¢hes, wina comy aberiura (5 < 1) e outra sem abertura {S=1) e azer a razao entre
elas (S < 1/5 = 1). O resultado é uma curva tipica de varredura-Z de um mcio com o
mesmo ey, mas sein absorcao de dois fotons. A {igura. 6.5 apresentamos os resultados
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Espectro de Absorgdo
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Figura 6.4: Espectro de absorcio das amostras de CdTe

da varredura-7 obiidos nas quatros amostras cstudadas, onde foram feitas medidas
com a ahertura emn 40% (S=0.1), sem a abertura (5=1), e & raz ao (5=0.4/5=1). A
intensidade utilizada, a espessura, a variacdo de transmitancia (A1, ), e o valor de
ny obtidos para cada amostra esl@o tambéin apresentada na tabela 6.2.

Tabela 6.2: Intensidade ulilizada e o valor absoluto de n, para 4 amostras de CdTe,
utilizando a técnica de varredura-Z

Amostras | T t Espessura | Intensidade | AT, _y Tip

(#) (°€7) | (min) (mm) (GW/jem?) | (%)} (em? W)

1 580 15 0.7 7.5 16 2.0 x 1074
2 560 | 40 0.7 0.3 15 1.5 % 10~4
3 580 | 50 0.5 5.2 20 5.1 x 10~4
4 560 | 180 0.7 8.6 14 1.6 » 10~14
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Vidros de CdTe
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Figura 6.5: Medidas de varredura-Z nas quatre amostras de CdTe, onde loram [eitas
medidas em $=0.4, $=1, e a razéo 5=0.4/8=1

Na figura 6.6, apresentamos o resultado da variagao de transmitancia e fung¢ao
da intensidade em cada amostra. As amosiras # 2 e 3, como podemos observar desta
figura apresentam um comportamento linear, indicando que a contribmgao para a
refragin nio lincar é devida a nio linearidade cubica. Nas amostras # 1 e 4, ohserva-
se um desvio do comportamento linear em altas intensidades, que possivelinenle pode
ser causado por nio linearidades de quinta ordem como mencionado na referéncia [4].

Os resultados apresentados petas amostras dopados com microcristalitos de semi-
condulor de CdTe, que estdo representadas na tabela 6.3 sao os maiores valores de rg
até hoje encontrado na literatura em vidros inorganicos, na regiao de transparéncia
, a de se deslacar a amostra de 580°C tratada por 50min, pois cla apresentou n, 1.7
vezes maior do que o do '8, Os altos valores de ny observados nestas amostras sao
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Figura 6.6: Variacao da transmitincia em funcio da intensidade, nas quatro amostra

de (Cd'Fe estudada

devido & uma nao linearidade ressonante de dois fotons,
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Capitulo 7

Conclusoes e Perspectivas

Foi descrito o desenvolvinento e incionamento de um sistema de medigao do indice
de refragao nao linear de maleriais baseado na técnica de varredura-z. Utilicando
um laser com estabilidade pulso-a-pulso de 2 % ¢ compensagao de Hutuagdes com
deteccao sensivel a fase (Lock-in) 0 nosso sistema permite [azer medidas relativas de
ny comn um erro de £0.35%. Medidas absolulas de n; possui um erro estimado em
1-10% devido & incerteza na determinacio do perfil de intensidade do laser 1o foco.

Foram feitas medidas de calibragio do sistemna, para as quais utilizamos dissulfeso
de carbono (€53} liguido. O valor enconirade para o coeficiente de refracao nao linear
esta dentre do 5%, em relagio ao valor mais aceito na literattira, medido através da
récnica de mistura de quatro ondas degencradas. Com isso concluimos que dispomos
de um sistema que é inteiramente sensivel € conflavel na determinacio de ng.

Com esse sistema realizarnos medidas do cocficiente de refragac nac linear em
vidros dopados corn semicondutores comerciais fabricados pela Corning, e fabricados
no Laboratorio de Malenais vitreos do IFGW. Para os vidros da Corning, o coeficiente
de relragao nao linear apresenton valores de ny que siac até 12 veses menores que o
coefciente ndo linear do C5;. Efeitos de absorgao de dois fotons nao loramn observados
ne comprimento de onda (1,06pm) ¢ as imensidades (até 10 W/ em?) estudadas.
As medidas da variagdo de transmitincia cin fungio da intensidade apresentaram um
comportamento linear, indicando que a nao linearidade do material observada é devida
a suceptibilidade de terceira ordem (parte real de y®). No caso das amostras de Cd'l'e
os valores medidos foram de 1.5 & 5.1 x 107 cm?f V. Em todas as amostras de Cd'le
estudadas foram observados efeitos de absorcio de dois fd1ons. As medidas de varagao
de iransmilancia em fungio da intensidade para as amostras tratadas a 580°C por
3min e 560°C" por 130min nde apresentarain un comportamento lnear caracteristico
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de nao lincaridades cabicas em altas intensidades, mas um comportamenlo gue nos
leva a crer ser devido a nao linearidades de ordem superior, causado por portadores
de carga gerados pela absorcac de dois fotons, € que neste caso nao linearidades de
quinta ordem Yy*! ficam significante. Para as amostras tratadas a 580°C por Hlmin ¢
560°C' por 40min apresenlaram apenas contribuicdes de ierceira ordem. A observagio
mais importante a ser feita acerca destes materiais € que cles apresenlaram os valores
mais altos de n; até hoje encontrado na literatura em vidros no comprimento de
onda aqu estudado, indicando que estes vidros sdo potencialmente interessantes para
aphcagdes e dispositivos 6pticos

Fialmente, como pespectiva de trabalhos subsequente, temos o estudo de varias
familias de vidros dopados com ('dl'e,.5) ., para varias composicies de cnxolre (x
variande de D a 1) para verificagho de como o indice de refragao se altera com a
variacao da estequiometria do composto, e consequentemente com a energia do gap
do material. J4 foram iniciadas medidas do coeficienie de refracdo néao linear em
polimeros, Prelendemos também fazer medidas em 1.5pm (que € nm comprimento
de onda de interesse em telecomunicagdes).



