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RESUMO

Esta tese está dividida em duas partes. Na primeira parte da tese estudamos as

propriedades ópticas não lineares de monocamadas de part́ıculas de ouro com tama-

nhos nanométricos depositadas por sputtering DC e filmes finos com nanoestruturas de

ouro/śılica com 1 micrômetro de espessura preparados por co-sputtering RF ambos os

materiais depositados sobre substratos dielétricos. As propriedades ópticas não lineares

destes materiais foram determinadas usando a técnica de varredura Z para um compri-

mento de onda de excitação de 800 nm com 150 fs de largura temporal do pulso. A

técnica de varredura Z permite a determinação dos ı́ndices de refração e absorção não

linear simultaneamente usando um único feixe. Devido ao uso de um laser com alta

taxa de repetição (76 MHz), foi usada a técnica de varredura Z com controle do efeito

térmico ou acumulativo, desenvolvida no nosso laboratório em 2007, que permite separar

os efeitos não lineares de origem eletrônica (rápidos) dos demais efeitos (lentos).

Para os filmes de ouro preparados pela técnica de sputtering, foram obtidos valores de

n2 (́ındice de refração não linear) da ordem de 10−11 a 10−12 cm2/W bem como valores

da ordem de 10−7 e 10−6 cm/W para o α2(́ındice de absorção não linear). Para os filmes

preparados pela técnica de co-sputtering RF foram obtidos valores da ordem de 10−11 e

10−9 cm2/W para o n2. Os efeitos do tratamento térmico dos filmes na não linearidade

óptica também foram explorados.

Na segunda parte da tese foi estudado o impacto do uso da amplificação Raman

em fibras ópticas no meio óptico de transmissão de um sistema h́ıbrido de distribuição
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RESUMO vii

de sinais de radio frequência (RF) em médias e longas distâncias usando fibras ópticas.

Este sistema chamado RF-sobre-fibra surgiu há algum tempo como alternativa para o

crescente aumento das comunicações baseados em tecnologia como GSM, 3G, Wi-fi e

WiMAX, que utilizam frequência de operação no intervalo de 1GHz a 10GHz. Medidas

foram realizadas usando um amplificador Raman montado no laboratório e as figuras de

mérito obtidas mostram que a amplificação Raman é uma técnica adequada para operar

nestes tipos de sistema.

Palavras-chave: Filmes finos de ouro ; Não linearidade óptica de terceira ordem;

varredura Z; Microondas-fotônica; Amplificação Raman.



ABSTRACT

This thesis has two distinct parts. In the first part we study the nonlinear optical

properties of monolayer array of gold particle with nanometric size prepared by sputtering

and a thin nanostructured gold/silica films with 1 micrometer thickness made by co-

sputtering RF both are deposited on dielectric hosts. Nonlinear optical properties of

these materials were measured through Z-scan at 800nm of wavelength and 150fs temporal

pulse width. Z-scan technique permits to measure both refraction and absorption index

simultaneously using a single beam. Due to the high repetition rate of the laser used, the

original Z-scan technique was changed and a thermal cumulative effect management was

included to separate both non linear components, electronic (fast) and thermal (slow).

This technique was developed in our laboratory in 2007.

Values for non linear refraction index n2 of order 10−11 and 10−12 cm2/W , together

with 10−7 and 10−6 cm/W for non linear absorption α2. ned for ultra-thin films. For the

thin gold/silica films preparated by co-sputtering values of order 10−11 and 10−9cm2/W

for n2 was obtained. Thermal annealing of the samples were also explored.

In the second part, studies about the impact of Raman amplification in optical fibers

as optical transmission medium for a hybrid system for radio frequency (RF) signal

distribution at medium and long distances was made. This system called RF-over-Fiber

was born a few years ago as alternative to improve increase in communication based in

technology as GSM, 3G, Wi-Fi, WiMax, which operate at 1GHz to 10GHz frequency.

Measurements were made using a home made Raman amplifier and the figures of merit

viii
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has shown that Raman amplifier is adequate to operate this kind of systems.

Keywords: Thin gold films; Third order optical nonlinearity; Z-scan; Microwave-

photonics; Raman amplification.
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3.2 Técnica de varredura-Z . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21

3.3 Varredura-Z usando lasers com alta taxa de repetição . . . . . . . . . . . 25

3.4 Varredura Z com feixe eclipsado. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29

Caṕıtulo 4—Propriedades ópticas não lineares de filmes nanoestruturados de

ouro 32

4.1 Introdução . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 32

4.2 Filmes nanométricos . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34

4.2.1 Caracterização morfológica dos filmes nanométricos . . . . . . . . 34
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tamento térmico (barras amarelas), depois do tratamento térmico (barras
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4.23 Espectro de absorção óptica para o par de amostra Au-1 e Au-2. . . . . . 56

4.24 Evolução temporal da transmitância óptica normalizada para a medida do
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CAṔITULO 1

INTRODUÇÃO

O âmbito das comemorações deste ano (2010), referentes aos 50 anos do surgimento

do laser, nos faz refletir que das inúmeras contribuições cient́ıficas que apareceram no

século passado, seja essa talvez a de maior impacto dentro de seu campo de atuação. O

desenvolvimento do laser, sem sombra de dúvida, é um marco no estudo da óptica. Mesmo

sabendo que ele foi um fruto natural do conhecimento vigente na época é interessante

tentar imaginar os rumos da pesquisa em óptica sem o advento do laser. Esta introdução

se propõe a abordar aspectos básicos dos dois temas cujos quais esta tese foi escrita.

Primeiramente falaremos nos trabalhos feitos em óptica no espaço livre e posteriormente

abordaremos o trabalho realizado com óptica em fibra.

Óptica não linear:

No estudo de materiais (gases, ĺıquidos, materiais v́ıtreos, cristais e mais recentemente

filmes finos e materiais orgânicos) o laser teve uma de suas mais amplas utilizações. Em

especial, efeitos ópticos não lineares foram sendo descobertos nos mais diversos tipos de

materiais possibilitando o uso desses materiais em prol de diversos avanços tecnológicos

e cient́ıficos tais como sistemas lasers ultra rápidos [1, 2], microscopia óptica não linear

[3], conversão de frequências [4], e os diversos efeitos não lineares encontrados em fibras

ópticas (efeito Raman, Mistura de Ondas, geração de segundo harmônico) [5].

Ao longo dos anos constatamos o desaparecimento de antigas tecnologias e o sur-

gimento de novas tecnologias. Muitas dessas novas tecnologias estão baseadas na uti-

lização de novos materiais, ou então no barateamento de materias que antes tinham uma

1



INTRODUÇÃO 2

fabricação dispendiosa. Muitas vezes, devido ao aparecimento de materias com carac-

teŕısticas peculiares é posśıvel a criação de técnicas novas para estudar o material ou

então pra usufruir das suas especialidades. Exemplo disso é o chaveamento totalmente

óptico [6], em que o processamento de um sinal se faz através de luz interagindo com

luz através de um meio em comum, sem necessidade de conversão do sinal óptico em

elétrico. A consequência seria uma redução no consumo de energia e geração de calor e

um incremento na velocidade de transferência (e processamento) de dados. Desde fins

dos anos 80 várias propostas foram feitas para sistemas operando com essa técnica, e

uma quantidade grande de trabalho vem sendo dedicado ao tema [7, 8, 9].

O maior desafio para a implementação de dispositivos de chaveamente óptico é a ne-

cessidade de materiais que possuam não linearidade alta e extremamente rápidas (tempos

de resposta da ordem de femtosegundos) aliadas a pequena absorção linear e não linear

[6]. Neste esforço podemos destacar o uso de vidros dopados com metais pesados [10],

nanotubos de carbono [11], poĺımeros conjugados [12], fibras microestruturadas [13] e os

filmes finos; ferroelétricos [14], de semicondutor [15] e metais nobres nanoestruturados

[16].

Os metais nobres (ouro, cobre, prata) são originalmente opacos, pois o comprimento de

penetração da luz é de poucos nanômetros, sofrendo baixas absorções e apresentando altas

refletividades. Este é o fato por serem usados largamente em óptica há um bom tempo

na fabricação de espelhos. No entanto, quando reduzidos a part́ıculas com tamanhos

muito pequenos e associados a meios dielétricos, passam a exibir propriedades ópticas

bastante interessantes como o aparecimento de bandas ópticas de extinção em certos

comprimentos de onda, devido ao confinamento dos elétrons presentes nas part́ıculas em

espaços menores que o comprimento de onda da luz viśıvel (<< 500nm). Este fenômeno

que aparece quando o material é composto por part́ıculas muito pequenas e inexiste no

material volumétrico é chamado ressonância de plasmons [17].

As propriedades relacionadas à ressonância de plasmons em nanoestruturas metálicas
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são usadas para diversas finalidades tais como aumento da sensibilidade em detectores

[18], microscopia de campo próximo [19] e limitadores ópticos [20]. Em filmes finos um

dos efeitos causados pelo confinamento dessas ı́nfimas porções de material permeadas por

material dielétrico é a mudança nas relações entre as constantes dielétricas de ambos, esta

diferença é a responsável pelo aumento do campo elétrico local sentido dentro da estrutura

nanométrica [21]. Este aumento do campo local acarreta mudanças nas caracteŕısticas

ópticas não lineares desses filmes. Não linearidades ópticas 106 vezes mais acentuadas que

na śılica (102esu) podem ser obtidas em comprimentos de onda que excitem as bandas

de absorção do material [22].

Microondas-Fotônica:

Com o desenvolvimento dos lasers de semicondutores [23] dez anos após o advento do laser

de Rubi em 1960 [24], e o aparecimento das primeiras fibras ópticas de baixa atenuação

[25] nesta mesma época acabaram por tornar os tradicionais meios de transmissão de si-

nais de RF, via cabos elétricos e guias de onda metálicos, técnicamente e economicamente

inviáveis. Com a disponibilidade, então, de compactas fontes de luz coerente e meios de

transmissão de luz com pequenas perdas, as comunicações tiveram um enorme impulso du-

rante a década de 70. Posteriormente, no fim dos anos 80, um impulso tão grande quanto

aquele foi dado devido ao desenvolvimento dos amplificadores ópticos. Tais dispositivos

praticamente eliminaram a necessidade dos repetidores eletrônicos periódicos, possibi-

litando a implementação das redes de comunicação a fibra óptica de longas distâncias

[26]. No entanto a tecnologia baseada em cabos metálicos continuou a ser usada pois ela

tem um custo muito menor de instalação e para distâncias curtas suas perdas são iguais

as perdas da fibra óptica. Hoje em dia praticamente todas as redes de comunicações

metropolitanas e de acesso local usam dispositivos optoeletrônicos .

Estes dispositivos são a base do que é chamado de conexão optoeletrônica (COE)

que em uma forma idealizada é descrita na parte (a) da figura 1.1, enquanto uma COE

real, é mostrada na parte (b) dessa mesma figura. Podemos ver na figura as três partes
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Figura 1.1 Conexão optoeletrônica básica usada em Rádio-sobre-Fibra.

que compõem uma COE. A primeira parte é responsável pela entrada do sinal elétrico e

conversão deste em um sinal óptico. A segunda parte, diz respeito à transmissão óptica

desse sinal, e por fim vem a parte de conversão do sinal óptico novamente em sinal elétrico.

Como não poderia deixar de ser, sistemas baseados em tecnologia rádio-sobre-fibras (RsF)

também se utilizam de COE.

Entende se um sistema RsF como uma rede de fibra óptica que conecta uma estação

central (EC) a uma ou mais estações base (EB), conforme podemos ver na figura 1.2. O

esquema mostrado nesta figura foi pioneiramente usado para distribuição de sinal GSM

(Global System for Mobile Communications) operando a 900MHz [27]. Na figura, LMI

é o laser com modulação interna, diodo PIN é o conversor do sinal óptico em elétrico,

enquanto os Amp. Ele. são os amplificadores eletrônicos de RF.

Algumas das tecnologias que usam sistemas de RsF hoje em dia são por exemplo

Wireless LAN (IEEE802.11 a/b/g) operando nas frequências de 2, 4GHz e 5GHz ofere-

cendo velocidades de transferência de 54Mbps (Megabites por segundo) como também

as tecnologias móveis GSM e 3G (terceira geração) sendo que esta última pode oferecer

velocidades de transferência acima de 2Mbps operando a 2GHz. Tecnologias de aplicação
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Figura 1.2 Esquema pioneiro de RsF operando a 900MHz.

militar são outro nicho suportado por sistemas RsF. Devido a sua natureza fundamen-

talmente analógica, e a possibilidade de operação em altas frequências (> 30GHz), ela

se tornou muito atrativa para sistemas de comunicação militar.

Vantagens e Limitações. Um sistema de RsF tem uma série de vantagens

[28], tais como:

� Baixas perdas por atenuação: A substituição de cabos elétricos por fibras óptica é

um dos grandes atrativos dessa técnica, haja visto que cabos coaxiais apresentam

perdas de aproximadamente 350dB/km operado a 2GHz, e perdas ainda maiores

para frequências mais altas, enquanto fibras ópticas tem perdas de 0,2-0,5dB/km

na região em torno de 1550nm, que independem da frequência do sinal modulado.

� Grandes larguras de banda: O uso das fibras como meio de transmissão, dota um

sistema de enorme capacidade de transmissão de dados. Velocidades de transmissão

de dados da ordem de 1Tbps (1000 Gbps) são obtidas em laboratório utilizando

uma única fibra óptica comercial [29].

� Imunidade a interferência eletromagnética: Outra vantagem bastante atrativa, as

fibras ópticas (e com isso a informação transportadas nela) são imunes a inter-
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ferências eletromagnéticas externa, provendo o sistema de segurança e privacidade.

� Facilidade de instalação e manutenção: Devido a sua configuração baseada em

estações, os equipamentos principais (backbone, amplificadores ópticos, WDMs e

roteadores) são mantidos na estação central enquanto na estação base ficam somente

os dispositivos de demodulação do sinal e antenas (se o sistema for sem fio). Uma

vantagem associado a essa configuração é o fato de uma estação base poder ser

instalada num lugar remoto, bastante útil nas comunicações sem fio, haja visto

que por vezes é necessário instalar antenas em locais de dificil acesso. Nestes casos

é posśıvel alimentar a estação base com uma potência óptica alta o bastante que

eliminaria a necessidade de uma fonte de energia para os dispositivos nela existentes.

Para redes com alcance maior que 100m, um sistema RsF é mais barato que os

tradicionais sistemas a cabo coaxial.

� Redução no consumo de energia: Devido à possibilidade de operar as estações base

de modo passivo, utilizando dispositivos de demodulação e antenas compactos, o

consumo de energia se restringe a estação central. Mesmo que o consumo na estação

central deva ser aumentado, para fazer as estações base operar de modo passivo, o

montante será menor do que se tivéssemos que alimentar cada uma dessas estação

separadamente.

� Operação em multi serviços: Usando técnicas de modulação prévia do sinal de RF,

e combinadores ópticos é posśıvel oferecer vários serviços numa mesma rede.

Este campo de estudo teve sua época áurea nos fins dos anos 90, onde muitos de-

signs foram testados e aprimorados. No entanto devido ao seu baixo uso comercial ela

foi por vezes negligenciada, no decorrer da década de 2000, em prol de tecnologias mais

baratas. Segundo Cox [30] o campo de microodas fotônica chegou a um impasse, onde a

integração dos dispositivos (e uma consequente diminuição nos custos) é essencial para
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a sobrevivência financeira da tecnologia. Mesmo que pesquisa e desenvolvimento conti-

nuem sendo realizados e com isso altas performances dos sistemas em laboratório sejam

obtidas, apenas a troca dos dispositivos individuais por dispositivos integrados de óptica

e eletrônica pode trazer algum futuro para o mercado das microondas fotônica.

A presente tese está dividida em 6 caṕıtulos. Ainda nesse caṕıtulo introdutório faze-

mos uma breve descrição da área de microonda fotônica. No caṕıtulo 2 é abordada uma

rápida introdução aos conceitos de óptica não linear e óptica em metais. No caṕıtulo

seguinte é dada uma descrição das técnicas usadas nesta tese para medir experimental-

mente as respostas ópticas não lineares de materiais. No capitulo 4 deste trabalho estão

nossos resultados para a carcacterização óptica não linear de filmes finos e ultra-finos de

ouro e uma investigação sobre os efeitos do tratamento térmico é realizada. Invertendo

a ordem cronológica dos acontecimentos, no caṕıtulo 5 são exibidos os resultados concer-

nentes ao estudo feito sobre o impacto da amplificação Raman em sistemas h́ıbridos tipo

microondas-fotônica. Este tipo de sistemas se popularizaram há algum tempo devido a

crescente demanda por comunicações de acesso irrestrito (a qualquer hora, a qualquer

lugar). Hoje em dia há uma certa estagnação tecnológica devido a problemas de redução

dos custos da técnica, no entanto, foi um tema de muita pesquisa e desenvolvimento nos

primeiros anos dessa década. No último caṕıtulo encontra se um resumo das conclusões

da tese e perspectivas futuras.



CAṔITULO 2

ÓPTICA

A manipulação da luz por meio de objetos transparentes tipo lentes, e sua reflexão

por objetos espelhados, é um ação feita pelo homem desde tempos muito antigos. Gregos

e romanos nos lonǵınquos anos 2000 A.C já sabiam que uma esfera de vidro cheia de

água podia convergir os raios de sol incidentes sobre ela, e desta forma obter energia

suficiente para iniciar a combustão de algum material inflamável. Eǵıpcios dessa época já

conseguiam produzir artefatos que convergiam luz usando seus já milenares conhecimentos

sobre manufatura de vidro. A Arquimedes é creditada a história de atear fogo nas velas

das embarcações da marinha romana que tentavam invadir Siracusa por meio de um jogo

de espelhos côncavos de bronze que convergiam os raios solares para um mesmo ponto.

Indiferente de ser verdade ou apenas mito, o fato é que o homem tomou conhecimento

da utilidade de manipular a luz em proveito próprio a mais de 2 mil anos.

A área do conhecimento que trata da manipulação da luz (radiação eletromagnética)

e principalmente sua interação com a matéria é chamada óptica. Com o advento do laser

em 1960 muitos novos fenômenos puderam ser explorados, dando origem a ramificações

no campo da óptica, como a óptica quântica, óptica não linear e mais recentemente a

nano óptica, que trata da interação da luz com a matéria em estruturas muitas vezes

menores que o comprimento de onda da luz incidente.

8
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2.1 CONCEITOS BÁSICOS DE ÓPTICA NÃO LINEAR

A parte que trata da interação entre radiação e matéria é a maior e mais frut́ıfera

área de trabalho da óptica hoje em dia. Lasers em condições especiais podem realizar

diversas atividades complexas e distintas, tais como excitar ńıveis de energia espećıficos

de determinados átomos, interagir com tecidos biológicos vivos [31] bem como se auto

modular ao passar por um material especial [32]. Caracterização e desenvolvimento de

novos materiais é outro nicho explorado com o uso de lasers. Novos materiais com deter-

minadas propriedades ópticas otimizadas são incessantemente explorados no intuito de

obter matéria prima para o desenvolvimento e aprimoramento de dispositivos fotônicos,

em especial dispositivos usados em telecomunicações [33] e sensoriamento [34, 35].

O campo elétrico de uma luz proveniente de uma fonte laser, ao incidir num material

dielétrico vai induzir neste material um efeito que chamamos de polarização (~P ). Tal

efeito ocorre pelo fato de as cargas elétricas positivas e negativas tentarem se alinhar

no sentido do campo. Como suas cargas são opostas, oposto também será a direção do

deslocamento delas ao interagir com o campo. Este deslocamento originará um macro

dipolo elétrico , orientado conforme a direção do campo elétrico incidente ~E. Se o campo

elétrico aplicado não for muito intenso (<< 3 × 108 V/cm para a śılica por exemplo),

podemos escrever a relação entre campo e polarização como;

~P (ω) = ǫ0χ
(1) ~E(ω) (2.1)

onde ω é a frequência da luz incidente, ǫ0 é a permissividade elétrica do vácuo e χ(1) é a

susceptibilidade óptica de primeira ordem do material, também chamada susceptibilidade

linear.

Podemos notar diretamente que a polarização oscila conforme a frequência do campo

incidente. Se a intensidade do campo elétrico for, no entanto, aumentada tal que seu valor

seja próximo do valor do campo inter-atômico dos átomos que compõem o material (∼ 3×
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108 V/cm), as oscilações dos dipolos induzidos pela luz não obedecerão mais uma relação

linear com a frequência do campo aplicado, novas frequência de oscilação poderão surgir

e a equação 2.1 deverá ser corrigida. Esta correção é obtida expandindo a polarização em

uma série de potências (de certa forma podemos tratar isso como uma perturbação), pois

a correção é muito menor que o valor original), de modo que a polarização agora terá a

forma,

~P (ω) = ǫ0[χ
(1) ~E(ω) + χ(2) ~E2(ω) + χ(3) ~E3(ω) + ...], (2.2)

onde agora apareceram os parâmetros χ(2) e χ(3) que são as susceptibilidades ópticas de

segunda e terceira ordem do material, respectivamente.

O segmento que explora os efeitos concernentes às susceptibilidades de segunda ordem,

terceira ordem e ordens superiores, aflorados através do uso de lasers bastante intensos

é chamado “óptica não linear (OpNL)”[36]. Efeitos bastante interessantes e distintos

podem ser observados devido ao uso de lasers muito intensos e o consequente aparecimento

das susceptibilidades de alta ordem.

No decorrer da tese encontraremos referência apenas aos efeitos não lineares de terceira

ordem. Os efeitos de segunda ordem são observados apenas em uma classe especial de

materiais que apresentam a peculiaridade de não serem centro simétricos. Exemplos

desses materiais são o BBO (beta barium borate), o KDP (KH2PO4) dentre, utilizados

principalmente na geração de segundos harmônicos e na soma ou diferença de frequências.

Os processos de segunda ordem tem mecanismos parecidos. Por exemplo, a geração de

segundo harmônico consiste basicamente na conversão de uma parcela da energia de

uma onda incidente de frequência ω em uma onda de frequência 2ω (duas vezes mais

energética). A soma de frequência segue este mesmo prinćıpio de conversão de energia,

porém agora com duas ondas incidentes de frequência ω1 e ω2 que dão origem a uma onda

de frequência ω3, tal que ω1 + ω2 = ω3.

Para materiais com centro de simetria, a susceptibilidade de segunda ordem χ(2), e
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de ordens pares superiores a esta, desaparecem. Este fenômeno é dado pelo fato da po-

larização de segunda ordem (e ordens pares superiores) dependerem de quadraticamente

dos campos. Suponha que um campo com polarização ~x em relação ao cristal induzira

uma polarização de segunda ordem do tipo ~P
(2)
x (ω) = ǫ0χ

(2)[ ~Ex(ω)]2. Agora se girarmos

o cristal 180◦ em relação a z (uma inversão no sinal da polarização do campo) esperamos

uma igual inversão na polarização não linear no cristal, algo como −~P
(2)
x (ω) pois estamos

considerando o cristal simétrico. No entanto ǫ0χ
(2)[− ~Ex(ω)]2 = ǫ0χ

(2)[ ~Ex(ω)]2 = ~P
(2)
x (ω).

O que implica que se χ(2) 6= 0 teremos uma anomalia f́ısica na polarização de segunda

ordem de materiais centro simétricos. Portanto nesses materiais χ(2) = 0

Por outro lado os materiais que apresentam centro de simetria são muito mais comuns

na natureza (gases, ĺıquidos e uma grande parte de sólidos). Nesses materiais os efeitos

devido à susceptibilidade de terceira ordem podem ser explorados usando lasers com

intensidades elevadas. Geração de terceiro harmônico, onde uma parcela da energia da

onda incidente de frequência ω é convertida em uma onda de frequência 3ω, e o efeito

Kerr, onde uma onda incidente com uma intensidade muito alta pode induzir modificações

no ı́ndice de refração e absorção do material, são dois exemplos de efeitos relacionados à

susceptibilidade óptica de terceira ordem.

Dos processos ópticos não lineares associados a susceptibilidade de terceira ordem

(χ(3)), que esta tese mais faz referência, estão a refração e a absorção não linear. Tais

processos são importantes pois podem ser relacionados diretamente às partes reais e

imaginárias de χ(3) que podem ser medidos em experimentos espećıficos. Medir os co-

eficientes de refração e absorção não linear é um modo direto de determinar o valor de

χ(3), tornando-se uma ferramenta útil no entendimento de mecanismos como reorientação

molecular, refração térmica, refração de elétrons ligados, absorção saturada e absorção

multi-fotônica, que ocorrem no material quando exposto a campos ópticos intensos.

A relação entre a absorção e a refração não-linear com o χ(3) pode ser elaborada a

partir da polarização induzida em um meio centro simétrico por um campo E(ω), dada
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por

~P (ω) = ǫ0[χ
(1) ~E(ω) + 3χ(3) ~E3(ω)], (2.3)

~P (ω) = ǫ0 [χ(1) + 3χ(3)| ~E(ω)|2]
︸ ︷︷ ︸

χeff

~E(ω). (2.4)

Das relações do eletromagnetismo podemos lembrar que 1 + χeff = ǫ
ǫ0

e n =
√

ǫ
ǫ0

que

associadas resultarão em,

n2 = 1 + χeff = 1 + χ(1) + 3χ(3)|E|2, (2.5)

aqui substitúımos | ~E(ω)|2 → |E|2 pois ao tomar o módulo a dependência com ω desapa-

rece, haja vista que essa dependência é da forma E(ω) ∝ eiωt. Inserindo na equação (2.5)

a relação do ı́ndice de refração dependente da intensidade

n = n0 + n2I (2.6)

obtemos,

[n0 + n2I]2 = 1 + χ(1) + 3χ(3)|E|2 (2.7)

expandindo o lado esquerdo da equação acima e desprezando os termos referentes a (n2)
2

pois são muito menores que (n0)
2 e n0n2 obtemos,

n2
0 + 2n0n2I = 1 + χ(1) + 3χ(3)|E|2. (2.8)

Dado que a intensidade é relacionada com o campo elétrico pela relação I = 2n0ǫ0c|E|2

e substituindo essa em 2.8 obtemos,

n2
0 + 4n2

0n2ǫ0c|E|2 = 1 + χ(1) + 3χ(3)|E|2. (2.9)
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Desta forma, por comparação direta, podemos relacionar.

n2
0 = 1 + χ(1) e n2 =

3

4n2
0ǫ0c

χ(3). (2.10)

Para meios com absorção a relação correta é [n + iαc/2ω] =
√

ǫ
ǫ0

e o χ(3) terá ambas

as componentes real e imaginária, χ(3) = Re[χ(3)] + iIm[χ(3)]. Sabendo que em regimes

onde há altas intensidades de luz o ı́ndice de absorção α, assim como o ı́ndice de refração

n, tem uma dependência com a intensidade dada por α = α0 + α2I, podemos seguir o

mesmo procedimento adotado acima e obter,

α2 =
3ω

2n2
0ǫ0c2

Im[χ(3)], (2.11)

enquanto n2 será agora,

n2 =
3

4n2
0ǫ0c

Re[χ(3)]. (2.12)

A determinação, o estudo e a possibilidade de manipulação de grandezas ópticas não li-

neares, como o ı́ndice de refração e absorção não-lineares, são de fundamental importância

na caracterização e desenvolvimento de novos materiais fotônicos. Estes materiais apre-

sentam comportamentos espećıficos que serão explorados como base para o funcionamento

de diversos dispositivos fotônicos, como chaveadores ópticos [37], armazenadores e pro-

cessadores de informação [38] bem como limitadores ópticos [20].

2.2 ÓPTICA EM METAIS.

Como mencionado na seção introdutória, quando metais nobres encontram-se na

forma de part́ıculas de tamanho nanométrico em meios dielétricos suas propriedade

ópticas diferem significativamente das exibidas na forma volumétrica. Os romanos nos

tempos do império já conheceiam e usavam essas propriedades para colorir vidros, porém
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foi Faraday quem publicou os primeiros estudos a cerca das propriedades ópticas do

ouro em suspensão [39], e deste modo deu os primeiros passos para o entendimento do

comportamento f́ısico desses compostos foram dados.

Propriedade ópticas de materiais nano-compostos podem ser melhor compreendidas

através de uma constante dielétrica efetiva. Esta constante deve levar em consideração

as propriedades tanto das part́ıculas quanto do meio em que elas se situam além, é

claro, de fazer uma alusão a relação entre eles. Os primeiros esforços no intuito de obter

uma expressão para esta constante remontam a Maxwell-Garnett [40]. Neste trabalho

Maxwell-Garnett (M G) propõe um modelo como o da figura 2.1, onde a << b << λ

[41].

Figura 2.1 Modelo de compósito proposto por Maxwell-Garnett [41].

Aplicando as equações do eletromagnetismo para calcular a polarização para cada

part́ıcula e depois considerando que o circulo tracejado seja uma esfera com um raio

R >> 2a de constante dielétrica ε imersa em um meio com constante dielétrica εH
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obtém-se a expressão de M-G [41].

ε = εH

(

1 +
3βf

1 − βf

)

, (2.13)

onde β é dada pela relação entre a constante dielétrica da part́ıcula P e do meio hospedeiro

H, β = εP−εH

εP +2εH
e f é a fração volumétrica da part́ıcula em relação ao meio[41].

Considerando que a constante dielétrica das part́ıculas e do hospedeiro tem partes

reais e imaginárias (εp = ε
′

p + ε
′′

p , εH = ε
′

H + ε
′′

H) não seria diferente para a constante

dielétrica efetiva, que também tem as duas componentes. Substituindo essas relações na

equação 2.13 e realizando as devidas manipulações, obtemos para a parte imaginária.

ε
′′

=
9fε2

Hε
′′

p

(ε′

p + 2εH)2 + ε′′

p

. (2.14)

Este é o resultado de M-G para a parte imaginária da constante dielétrica de um meio com

part́ıculas esféricas menores que o comprimento da luz, inseridas em um meio dielétrico.

Associando ε
′′

ao coeficiente de absorção linear α obtemos,

α =
18πf

λ
ε
3/4
H

ε
′′

p

(ε′

p + 2εH) + ε′′

p

(2.15)

Esse resultado prediz a existência de ressonâncias, pois nada impede que o denominador

(ε
′

p + 2εH) + ε
′′

p≈ 0. Essas ressonâncias são conhecidas como ressonâncias de plasmons e

ocorrem apenas quando part́ıculas metálicas são confinadas sob tamanhos muito menores

que o comprimento de onda da luz viśıvel. Tal efeito ocorre devido a oscilações coletivas

dos elétrons quando excitados em um comprimento de onda espećıfico (figura 2.2)[42].

A figura 2.3 mostra a banda de absorção de plasmons para um colóide com nano-

part́ıculas (NP) de ouro de 13 nm de diâmetro, sintetizado pela colega Luciana Melo

no laboratório de qúımica do DF-UFPE. Para o ouro a banda de absorção de plasmons

situa-se em torno de 520 nm , no entanto ela pode variar para outros materiais bem como
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Figura 2.2 Oscilação dos elétrons livres das nanopart́ıculas devido ao campo elétrico da luz
incidente.

para as diferentes geometrias de um mesmo material conforme pode se notar na figura 2.4

retirada da referência [43], que mostra a localização das bandas de absorção de plasmons

para os materiais usados mais frequentemente e suas diferentes configurações.

Figura 2.3 Medida de absorção óptica
de um colóide de água com NP esféricas
de ouro com diâmetro de 13nm.

Figura 2.4 Diagrama com a localização das bandas
de absorção de plasmons para os materiais mais usados
[43].

Não apenas as caracteŕısticas ópticas lineares mudam com esse confinamento das

part́ıculas metálicas em tamanhos nanométricos, as propriedades não-lineares são também

drasticamente alteradas quando um material passa da forma volumétrica para um com-

posto tipo Maxwell-Garnett. Um dos fatores que levam a essa mudança chama-se au-
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mento do campo local. Este efeito é mais uma consequência das oscilações coletivas dos

elétrons no material confinado, haja visto que quando a part́ıcula é excitada com compri-

mentos de onda espećıficos, as cargas se rearranjam de modo a oscilar conforme o campo

elétrico. Esse rearranjo (ilustrado na figura 2.2) faz com que as cargas sejam separadas,

originando uma espécie de capacitor como ilustrado na figura 2.5.

Figura 2.5 Ilustração do comportamento da ressonância de plasmons devido ao deslocamento
dos elétrons livres do material pelo campo incidente.

O aumento do campo local é determinado pela relação entre as constantes dielétricas

do hospedeiro e da part́ıcula e pode ser escrito por,

Ep

E
=

3εH

εp + 2εH

= η (2.16)

e é conhecido como fator do campo local. O fator de campo local é na grande maioria das

vezes responsável pelo aumento das não-linearidades em meios como nano-compósitos.

Sua relação com a susceptibilidade de terceira ordem para materiais nano compósitos é

dada por [44],

χ(3) = fη2|η2|χ(3)
p . (2.17)

Onde χ
(3)
p é a susceptibilidade apenas da part́ıcula. Informações acerca dessas constantes
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podem ser encontradas no apêndice A.

Algumas considerações, no entanto, podem ser feitas quando tratamos da não li-

nearidade de materiais compostos com ouro. Na literatura [45, 46] é posśıvel identificar

quatro posśıveis origens para a não linearidade em compostos nanoestruturados com ouro.

Porém o comprimento de onda usado na excitação é de suma importância na indução de

cada caso. Para o caso de excitações fora da ressonância (ou seja em comprimentos de

onda longe da banda de absorção de plasmons) a origem da não linearidade é devido ao

comportamento não linear dos elétrons na banda de condução. Não linearidade devido a

saturações na transições interbanda é induzida quando o comprimento de excitação coin-

cide com a o comprimento de onda da absorção de plasmons. A não linearidade devido

aos ”elétrons quente”(elétrons que são ejetados acima do ńıvel de Fermi) e não lineari-

dade devido a espalhamentos elétron-elétron são dois casos que podem ocorrer porém em

situações espećıficas, o montante de resposta não linear desses mecanismos pode ser ne-

gligenciado em relação a resposta não linear proveniente dos outros mecanismos. Abaixo

há um breve comentário sobre os dois principais mecanismos.

� Não linearidade devido ao comportamento não linear dos

elétrons na banda de condução: Essa não linearidade aparece para

part́ıculas menores que 100nm e não tem dependência com o tamanho das part́ıculas

[47]. Esta componente também é conhecida como não linearidade intrabanda e surge

quando dipólos elétricos são formados pelos elétrons da banda de condução quando

o material está confinado em uma região muito menor que o comprimento de onda.

� Não linearidade devido à saturações nas transições interbanda: A estrutura

eletrônica do ouro volumétrico é dado por:[Xe] 4f 14 5d10 6s1. Quando o ouro está

confinado em tamanhos nanométricos, a transição da banda-d para a banda 6p

pode ocorrer devido à saturação da banda 6s. Esta saturação ocorre quando o

material é exposto a altas intensidade ópticas. Essa não linearidade é vista quando
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o comprimento de onda de excitação é ressonante com a transição que, no caso do

ouro perfeitamente confinado está em torno de 520nm. Para comprimentos de onda

fora da ressonância essa contribuição é normalmente negligenciada.

Alguns outros fatores podem ser mencionados como influentes na não linearidade

de nano compostos contendo ouro. Alguns dependem da morfologia no material como

tamanho e geometria da part́ıcula, concentração e a natureza do hospedeiro. Outro fator

que tem se mostrado muito influente é o tipo da fonte de excitação. Largura temporal do

pulso, taxa de repetição, comprimento de onda, e principalmente intensidade são fatores

que podem também influenciar nos valores das componentes não lineares. Explorar a não

linearidade de materiais utilizando parâmetros distintos da fonte de excitação (laser) nos

ajuda a entender os distintos mecanismos responsáveis pelo comportamento não-linear

do material.



CAṔITULO 3

TÉCNICAS ÓPTICAS NÃO LINEARES

3.1 INTRODUÇÃO

A determinação dos coeficientes não lineares de materiais diversos tornou-se de grande

interesse no decorrer dos últimos 20 anos devido, principalmente, à necessidade de novos

materiais para uso nas diversas aplicações da fotônica. Neste mesmo peŕıodo, não por

coincidência, sistemas lasers de alta potência e estabilidade tornaram-se mais acesśıveis,

possibilitando um aumento dos recursos humanos envolvido em pesquisa e desenvolvi-

mento desses materiais.

Lasers de alta potência que podem suplantar valores como TW/cm2 de intensidade,

e fontes lasers capazes de emitir pulsos com duração de poucos femtosegundos (10−15s)

possibilitam investigar propriedades ópticas relativas à resposta eletrônica dos arranjos

atômicos que constituem um dado material. O estudo dessas propriedades, sobretudo em

materiais v́ıtreos, vem possibilitando o notável crescimento das telecomunicações ópticas

bem como avanços importantes na área de captura e exposição de imagens. O conjunto

de esforços para esses importantes avanços foi coroado no ano de 2009 com a láurea

do Nobel concedida aos senhores Charles Kao, e conjuntamente Willard Boyle e George

Smith, pelo estudo de fibras ópticas e sensores de luz.

20
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3.2 TÉCNICA DE VARREDURA-Z

A mudança nos ı́ndices de refração (absorção) de um meio quando submetido a campos

extremamente intensos é uma forma bem clara de manifestação dos fenômenos não line-

ares envolvidos num processo. Até os anos 90 a determinação da dependência do ı́ndice

de refração (absorção) com a intensidade era feita na maioria das vezes com arranjos

experimentais usando dois feixes, em experimentos tipo bombeamento-sonda (conhecidos

na literatura como pump-probe).

Em 1990 Sheik-Bahae e colaboradores propuseram um experimento para a deter-

minação simultânea dos ı́ndices de refração e absorção não linear usando um único feixe

[48]. Os autores conceberam um experimento que consiste em focalizar um feixe laser e

transladar uma amostra ao longo desse feixe de modo a fazê-la atravessar o foco conforme

descrito na figura 3.1.

Figura 3.1 Prinćıpio básico da técnica de varredura-Z. Em destaque parâmetros relevantes do
feixe focalizado e espessura da amostra.

A luz que atravessa a amostra é então detectada e analizada para cada posição da

amostra em relação ao foco. A análise é feita através de duas configurações diferentes

de detecção do feixe. Numa delas toda a luz é detectada e apenas uma variação na

intensidade transmitida pode ser determinada. Na outra configuração apenas uma parte
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do feixe é detectado porém variações na forma geométrica do feixe transmitido podem

ser medidas. Na figura 3.2 ambas as configurações de detecção estão presentes.

Figura 3.2 Arranjo de varredura-Z com as duas configurações de detecção fenda aberta (S=1)
e fenda fechada (S<<1).

Na configuração de fenda aberta (S = 1) toda a luz que é transmitida ao passar pela

amostra é detectada e a variação da transmitância normalizada pode ser relacionada com

o ı́ndice de absorção não linear α2 pela relação,

∆T =
1

23/2
[LefI0]α2, (3.1)

onde Lef = [1 − e−α0L]/α0 é a espessura efetiva da amostra e I0 é a intensidade de pico

do laser no foco [48]. Para a configuração de fenda fechada (S << 1) é colocado uma

ı́ris parcialmente fechada diante do detector de modo que apenas uma pequena parcela

de luz é detectada. Lembrando que no regime não linear o ı́ndice de refração depende

da intensidade (equação 2.6) a amostra, nestas condições, comporta se como uma lente,

focalizando (ou defocalizando) o feixe a medida que se aproxima ou se afasta do foco.

Devido ao efeito de lente que a amostra apresenta é posśıvel medir uma variação na

intensidade de luz que passa pela abertura da ı́ris. Para feixes gaussianos esta variação
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na transmitância normalizada é relacionada ao ı́ndice de refração não linear como,

∆T ∼= 0, 406[LefkI0]n2, (3.2)

onde k = 2π/λ [48]. A transmitância normalizada ∆T é definida como ∆T = TNLinear

TLinear
,

onde TLinear significa a transmitância detectada quando a amostra está longe do foco e

mantêm o comportamento linear, e TNLinear é a transmitância quando a amostra está

perto do foco e apresenta os efeitos não-lineares provocados pelo aumento da intensidade.

Esta técnica ficou conhecida como varredura Z (Z-Scan) e tornou se bastante difundida

pelo fato de apresentar uma complexidade pequena de alinhamento e uma interpretação

direta do resultado.

Algumas restrições e considerações, no entanto, devem ser feitas em um experimento

de varredura Z. A restrição principal esta relacionado com a espessura L da amostra.

Este parâmetro deve obedecer a restrição de L << Z0 onde Z0 é o parâmetro de difração

de Raylegh de um feixe focalizado, cujo valor é dado por πw2
0/λ onde w0 é a cintura

mı́nima do feixe focalizado. Na figura 3.1 é posśıvel ver os parâmetros indicados acima

em destaque.

Considerações importantes também devem ser feitas quanto à detecção do sinal trans-

mitido. A detecção do feixe que atravessa a amostra é um fator important́ıssimo nas

medidas usando a varredura-Z, haja visto que a partir das variações da luz detectada

(que podem ser bastante pequenas) serão determinados os coeficientes não lineares de

terceira ordem do material. Na figura 3.2 podemos ver um arranjo de varredura-Z com

as duas configurações (S = 1 e S << 1) montadas simultaneamente a partir de uma

divisão do feixe transmitido. A ı́ris deve estar a uma distância entre 20Z0-100Z0 do

foco para que a aproximação de detecção em campo distante tenha validade, sua aber-

tura da ı́ris deve estar perfeitamente alinhada com o feixe de modo que valha a relação

S = 1 − exp(−2r2
a/w

2
a). Normalmente valores de S até 0,02 são aceitáveis para feixes
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gaussianos [49].

As figuras 3.3 e 3.4 mostram as curvas t́ıpicas de uma medida do ı́ndices de refração

não linear (S << 1) e absorção não linear (S = 1) obtidas com o arranjo da figura 3.2.

As curvas sólidas são caracteŕısticas de medidas onde a amostra apresenta ı́ndices de

refração e absorção positivos. As curvas pontilhadas são as curvas obtidas para materiais

com ambos os ı́ndices não-lineares negativos.

Figura 3.3 Curva de varredura-Z para a medida do ı́ndice de refração não linear. As curvas
sólida e pontilhada se referem aos valore positivos e negativos de n2 respectivamente.
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Figura 3.4 Curva de varredura-Z para a medida do ı́ndice de refração não linear. As curvas
sólida e pontilhada se referem aos valore positivos e negativos de n2 respectivamente.

3.3 VARREDURA-Z USANDO LASERS COM ALTA TAXA DE REPETIÇÃO

A técnica de medida da não linearidade descrita até aqui é válida para medidas feitas

com lasers de baixa taxa repetição, com frequência da ordem de dezenas ou mesmo poucas

centenas de hertz. Neste regime, efeitos térmicos acumulativos não são viśıveis, pois

devido ao longo tempo de separação entre dois pulsos subsequentes a energia vibracional,

que os elétrons adquirem ao ser excitados pelos fótons do laser, é absorvida pelos fônons

da rede cristalina do material. Efeitos térmicos, no entanto, são bastante viśıveis quando o

intervalo temporal entre os pulsos for da ordem de micro ou nano segundos. Na década de

1990, lasers com esses intervalos de repetição se tornaram comuns devido à massificação

dos osciladores de titânio safira (Ti:saphire) que , embora operassem com taxas de MHz,

emitiam pulsos com largura temporal da ordem de femtosegundos.

Os efeitos térmicos acumulativos devido as altas taxas de repetição irão interferir

fortemente na medida de varredura-Z pois a temperatura induzirá mudanças no ı́ndice de

refração do material. Esta mudança no ı́ndice de refração induzirá variações na fase da

luz que passa pelo meio, da mesma mesma forma que a não-linearidade eletrônica induz
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uma variação, a diferença é que a variação causada pelos efeitos térmicos é acumulativa.

Desta forma o sinal detectado representará a soma da contribuição eletrônica (dos elétrons

condutores) e a contribuição térmica. Uma modelagem para tratar os efeitos térmicos

de modo a ser posśıvel separar as duas contribuições da não linearidade foi proposto por

Falconieri (1999) [50]. Neste trabalho o autor propõe uma pequena mudança na forma

de excitar a amostra, e um modo diferente de detectar o sinal transmitido.

A duas inovações do método foram a introdução de um chopper no arranjo e a detecção

do sinal transmitido com um osciloscópio. Esse chopper é praticamente todo fechado com

exceção de uma pequena abertura. Através dessa abertura, e ajustando a frequência de

rotação do chopper, é posśıvel obter alguns microsegundos de exposição da amostra ao

laser após a um longo peŕıodo (da ordem de 1 milisegundo) da amostra no “escuro”.

Este chaveamento da luz permitiria duas coisas: 1◦ - medir a relação entre a variação da

transmitância com o tempo (aqui está a necessidade de medir o sinal com o osciloscópio ao

invés dos meios convencionais como medidores de potência, lock-in, e boxcar que integram

o sinal detectado no tempo); 2◦ - permitir que a amostra dissipe o calor armazenado pela

incidência do laser em altas frequências de modo que entre uma janela de excitação e

outra não restariam resqúıcios de efeitos acumulativos.

Na figura 3.5 podemos ver um esquema de varredura-Z com essas modificações in-

clúıdas. Tal esquema é bastante próximo aos usados nos experimentos cujos resultados

estão descritos no caṕıtulo 4 desta tese. Nesta figura, L1 − L5 as lentes, D.F. é um

divisor de feixes enquanto o Det1 e Det2 são os foto-detectores usados para ambas as

configurações S << 1 e S = 1 respectivamente.
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Figura 3.5 Varredura-Z para lasers com alta taxa de repetição como usado nos nossos experi-
mentos.

Uma curva t́ıpica de transmitância vs. tempo obtida no osciloscópio, para uma região

longe do foco, pode ser visualizada na figura 3.6. É importante comentar que no esquema

mostrado na figura 3.5 o chopper é colocado entre o telescópio formado pelas lentes L1

e L2, isto é feito no intuito de diminuir o tempo que a borda da abertura do chopper

demora para desobstruir o feixe totalmente, entretanto isto resulta em efeitos de difração

(do laser na abertura). Os efeitos de difração causam um aumento repent́ınuo no sinal

detectado que podem ser fácilmente notados no gráfico da figura 3.6. Na análise dos

dados adquiridos os efeitos de subida do sinal, e os efeitos de difração são devidamente

desconsiderados.
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Figura 3.6 Curva t́ıpica adquirida no osciloscópio para a configuração mostrada na figura 3.5 em um
experimento varredura-Z com laser de alta taxa de repetição.

Após serem obtidas as curvas para cada posição, toma-se as curvas onde ocorre o

máximo e o mı́nimo de transmitância (normalmente essas curvas são simétricas em forma

assim como também estão em posições simétricas em relação ao foco). Essas curvas são

normalizadas em relação à curva obtida quando a amostra está longe do foco. O resultado

é um gráfico como o mostrado na figura 3.7. Este gráfico foi obtido com a varredura de

uma amostra de 1mm de CS2(Dissulfeto de carbono) com uma potência de 2GW/cm2.

As setas vermelhas indicam uma variação de transmitância para um tempo em torno de

200 µs de exposição da amostra ao laser. As setas pretas por sua vez indicam a posição

onde as linhas pretas encontram o eixo t=0. Essas linhas pretas são o ajuste teórico dos

dados feitos de modo a obter uma extrapolação para t=0. A variação na transmitância

indicada pelas setas pretas esta relacionada com o ı́ndice de refração não linear da mesma

forma descrita para a varredura-Z convencional. Uma descrição mais detalhada da teoria

na qual essa técnica está baseada pode ser encontrada no apêndice B.
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Figura 3.7 Curvas de máximo e mı́nimo da evolução temporal da transmitância normalizada para
uma medida feita no CS2.

3.4 VARREDURA Z COM FEIXE ECLIPSADO.

Uma série de inovações e incrementos foram propostos para se melhorar a sensibili-

dade da técnica de varredura Z. Para experimentos usando feixes gaussianos, uma dessas

bem sucedidas inovações foi proposta por Xia e colegas (autores do trabalho seminal de

varredura Z) [51] e consistia em colocar um anteparo antes do detector de modo a eclipsar

o feixe que sáıa da amostra. Este aparato permitiria detectar o montante de deformação

sofrida pela borda do feixe, em detrimento da detecção da parte central do feixe, como

é usualmente feito na varredura Z convencional. Na figura 3.8 podemos ver um esquema

elucidativo mostrando a diferença básica entre os dois esquemas de detecção. Os pulsos

da esquerda correspondem ao feixe passando na amostra quando esta ainda apresenta

apenas comportamento linear (posição da amostra longe do Z0), enquanto os pulsos da

direita correspondem ao feixe que passa pela amostra perto do Z0 e sofre a deformação

causada pela não linearidade da amostra. Este esquema é pictório, no entanto pode-

mos ver que sensibilidade da detecção eclipsada é superior, haja visto a relação entre os

montantes de sinais detectados.
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Figura 3.8 Comparação entre as sensibilidade dos esquemas de detecção da varredura Z. Con-
vencional no alto, eclipsado acima.

Na prática, aumentos de até 10 vezes na sensibilidade da medida são obtidos usando

o mesmo experimento. No nosso caso um aumento de 4 vezes na sensibilidade foi obtido

usando uma amostra de CS2.

Optando por esse esquema de detecção ao invés do convencional, substitúımos a ı́ris,

presente no esquema original, por um anteparo perfeitamente circular que bloqueia entre

98% e 99% do feixe. O resultado é um aparato experimental onde é posśıvel tratar os

efeitos térmicos inerentes à alta taxa de repetição do laser, e obter uma maior sensibili-

dade na medida. A figura 3.9 mostra a montagem que foi usado nos experimentos cujos

resultados serão discutidos no caṕıtulo seguinte. Este esquema foi montado originalmente

no laboratório de Fotônica e Optoeletrônica do DF-UFPE [52].
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Figura 3.9 Montagem experimental da varredura Z como usado nos nossos experimentos

Uma pequena mudança na análise dos dados deve ser feita quando se muda a detecção

do esquema convencional para o eclipsado. Xia propõe, usando argumentos emṕıricos,

uma relação entre a fase deslocada ∆Φ0 e a variação da transmitância da forma:

∆TPV ≈ 0, 68(1 − S)−0,44∆Φ0. (3.3)

Onde S é a fração bloqueada do feixe.



CAṔITULO 4

PROPRIEDADES ÓPTICAS NÃO LINEARES DE

FILMES NANOESTRUTURADOS DE OURO

4.1 INTRODUÇÃO

As propriedades ópticas de compostos produzidos com part́ıculas de metais nobres

como ouro e prata em escalas de tamanho nanométrico, vêm despertando grande in-

teresse no meio cient́ıfico e industrial há algum tempo. Nessas condições, como já foi

mencionado no caṕıtulo introdutório, os compostos exibem uma banda de absorção ca-

racteŕıstica devido a ressonância superficial de plasmon (RSP). No entanto a banda de

absorção não é a única caracteŕıstica proveitosa dos materiais quando constitúıdos de

part́ıculas nanométricas. Muitos trabalhos têm explorado a capacidade dos metais no-

bres nanoestruturados de mudar a não linearidade óptica dos meios ao quais são inseridos,

sejam na forma coloidal [53], [54] , na forma de filmes depositados [55] [56] ou como do-

pante de vidros [57, 58]. Esta mudança está relacionada com o aumento do campo local

que as nanopart́ıculas induzem na vizinhança aos quais estão presentes.

O interesse está justamente na possibilidade de construir dispositivos fotônicos que

usem o comportamento não linear desses materiais. Porém é necessário que tais ma-

teriais possuam comportamento não linear em comprimentos de onda longe da banda

de absorção de plasmon, pois possibilitaria o desenvolvimento de dispositivos fotônicos

para operação nas bandas comerciais de transmissão óptica de dados 800nm-1600nm bem

como minimizaria as perdas ópticas por absorção linear.

32
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A utilização de compostos coloidais contendo metais nanoestruturados têm obtido

sucesso na área biológica onde são empregados em diferentes finalidades como por exemplo

na marcação de células canceŕıgenas [59], no aumento da fluorescência óptica de protéınas

[60], entre outras.

Porém a utilização de compostos coloidais no desenvolvimento de dispositivos fotônicos

para uso na detecção, guiamento, processamento ou armazenamento de luz é bastante

inviável. Para estes fins, a utilização de metais nanoestruturados como dopante de vidros

ou na forma de filmes finos são muito mais convenientes. Este último tem um atrativo

a mais pelo fato de ser mais facilmente preparado, pois requer uma tecnologia bem mais

simples do que a necessária para a confecção de vidros. Outro fator positivo é a pos-

sibilidade de intercalar camadas de filmes depositados o que possibilita uma verdadeira

engenharia em escala nanométrica.

Nesta secção serão apresentados os resultados da caracterização óptica não linear de

compósitos nanoestruturados de ouro, depositados em substratos de vidro por “sputte-

ring”. Dois conjuntos de amostras foram estudados: No primeiro conjunto, os filmes

contêm apenas ouro em espessuras da ordem de poucos nanômetros. O segundo conjunto

de filmes foi depositado ouro e śılica simultaneamente com espessuras de 1µm. Primeira-

mente será apresentado os resultados para o filme com espessura nanométrica, em seguida

serão apresentados os resultados para os filmes micrométricos. As medidas de não line-

aridade foram realizadas usando um laser pulsado que opera em 800nm com 150 fs de

largura temporal de cada pulso e 78MHz de taxa de repetição, foi utilizada a técnica de

varredura-Z para laser com alta taxa de repetição, na configuração de detecção com o

feixe eclipsado, conforme a a montagem da figura 3.9 do caṕıtulo 2.
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4.2 FILMES NANOMÉTRICOS

4.2.1 Caracterização morfológica dos filmes nanométricos

O conjunto de amostras foi preparada pelo laboratório de Optoeletrônica da profes-

sora Isabel Carvalho do Departamento de F́ısica da PUC-RJ. Também na PUC-RJ foi

feita a caracterização por microscopia de força atômica, com isso podemos caracterizar o

tamanho das part́ıculas do filme bem com suas espessuras.

Os compositos nanoestruturados de ouro foram depositados sobre substratos de soda-

lime (Roni Alzi) com tamanho 1, 5cm × 1, 5cm. Os substratos foram devidamente pre-

parados e limpos através de banhos ultrassônicos intercalados de acetona, isopropanol e

água destilada por 10 minutos cada. Ouro com pureza de 99,99 % foi depositado nesses

substratos pela técnica de sputtering DC sob uma pressão de 600 mbar a uma taxa de

deposição de 4,3 Angström/s. Após a deposição, pelo menos um exemplar de cada espes-

sura citada foi submetido ao tratamento térmico de 600◦C por 4 minutos. Deste modo foi

obtido um conjunto de seis amostras (A1,A2; B1,B2; C1,C2) formado por três pares de

amostra, cada par com uma delas sem tratamento térmico “1” e outra com tratamento

térmico “2”.

A altura média das part́ıculas, tanto as que foram depositadas originalmente quanto

aquelas formadas após o tratamento térmico, foi medida através de imagens de micros-

copia de força atômica (MFA). A figura 4.1 mostra imagens de microscopia por força

atômica das amostras A1 e A2, onde na parte (a) da figura temos a imagem da amostra

assim com foi depositada enquanto na parte (b) está a amostra após ser submetida ao

tratamento térmico.
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Figura 4.1 Imagem de MFA da amostras A1 (a) e A2 (b)

As imagens obtidas por MFA são úteis para determinar a altura média das part́ıculas,

porém o equipamento não tem resolução suficiente para determinar a geometria e o tama-

nho dessas part́ıculas. Para determinar a geometria e o tamnho das part́ıculas imagens de

microscopia por varredura eletrônica (MVE) dessas amostras foram obtidas. Na figura 4.2

podemos ver uma comparação entre as morfologias encontradas para a amostra B1-B2 e

C1-C2. Nota-se claramente a mudança na forma das part́ıculas, com uma predominância

de formatos esféricos após os filmes serem expostos ao tratamento térmico. Podemos ver

também que o composto é formado por part́ıculas isoladas e não um cont́ınuo de material

agregado. Essa caracteŕıstica de part́ıculas isoladas e o fato de que as amostras apresen-

tam um banda bem definida de absorção, como veremos a seguir, sugere que não se trata

de um filme fino, como poderiamos supor ao realizar uma rápida inspeção visual, e sim

trata-se de uma monocamada de part́ıculas isoladas, separadas umas das outras pelo ar.



4.2 FILMES NANOMÉTRICOS 36

Figura 4.2 Imagens de MVE para as amostras na figura superior e C1-C2 na figura abaixo.

A partir de medidas de microscopia de força atômica foram estimadas a altura média

das part́ıculas em cada caso.Os resultados dessas estimativas estão resumidas na tabela

4.1.

Tabela 4.1 Altura média das part́ıculas

A B C

Sem Trat. Térmico (1) (7, 2 ± 1, 5)nm (18, 1 ± 1, 8)nm (19, 1 ± 2, 1)nm

Após Trat. Térmico (2) (17, 67 ± 3, 9)nm (24, 1 ± 2, 5)nm (46, 6 ± 4, 8)nm



4.2 FILMES NANOMÉTRICOS 37

4.2.2 Caracterização óptica

A caracterização óptica desses filmes inclui medidas do espectro de absorção linear, e

medidas de não linearidade ópticas usando a técnica de varredura-Z com tratamento dos

efeitos térmicos.

Medidas do espectro de absorção para os pares de amostra antes e depois do tra-

tamento térmico são mostrados nas figuras 4.3, 4.4 para as amostras A1-A2 e B1-B2

respectivamente.
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Figura 4.3 Espectro de absorção para as amostras A1-A2.

Podemos notar claramente que após o aquecimento houve a formação da banda de

absorção caracteŕıstica para o ouro, este comportamento é descrito como modificação

térmica (do inglês thermal annealing) ou seja tratamento térmico de materiais (vidros,

metais) de modo a obter mudanças na sua microestrutura. No caso dos filmes de ouro a

mudança de cor é viśıvel passando de uma tonalidade de cinza, caracteŕıstico de quando

o filme é depositado, para um rosa avermelhado, após passar pelo tratamento térmico.
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Figura 4.4 Espectro de absorção para o filme de B1-B2.

Por fim a figura 4.5 mostra o espectro de absorção a amostra C1-C2. Neste caso

podemos ver a banda de absorção devido a ressonância superficial de plasmons inclusive

na amostra antes do tratamento térmico. Porém essa banda é muito mais evidente após o

tratamento térmico, devido ao fato que as part́ıculas pequenas, encontradas no composto

como foi depositado, agregam-se umas as outras formando agregados maiores que vão

gradativamente adquirindo formatos mais esféricos. A coloraçao cinza da amostra e o fato

delas apresentarem uma componente de absorção que tende a crescer no infravermelho

sugere que a amostra esteja apresentando um forte espalhamento de luz. Compósitos de

ouro puro sem nanoestruturas formadas apresentam absorção apenas na região abaixo de

500nm [61].
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Figura 4.5 Espectro de absorção para as amostras C1-C2.

Para a caracterização óptica não linear usamos a técnica de Varredura Z com trata-

mento dos efeitos térmicos devido ao uso de uma fonte laser de alta taxa de repetição. O

arranjo está descrito na figura 4.6.

Figura 4.6 .

A fonte de excitação foi um laser de Ti:Safira em 800nm com largura temporal de
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pulso de 150 femtosegundos que opera com uma taxa de repetição de 76MHz. As lentes

L1 e L2 têm ambas distância focal de 75mm e formam um telescópio onde no centro onde

está localizado o chopper, L3 é a lente focalizadora com distância focal de 100mm. A

ı́ris esta colocada a uma distância do foco tal que bloqueia 98% do feixe. Após as curvas

serem otidas foi realizado o tratamento dos dados do experimento de modo a separar

a componente rápida da não linearidade óptica 1, que é relacionada a parcela da não

linearidade óptica que tem origem eletrônica, das componentes que possuem uma respota

óptica não linear mais lenta2, que estão relacionados sobretudo aos efeitos térmicos.

A intensidade atingida no foco da lente focalizadora usado na configuração do experi-

mento foi de 15GW/cm2. Este valor é estimado após uma medida de calibragem utlizando

uma cubeta de CS2 com 1mm de caminho óptico. O valor de intensidade é um tanto

alto, porém devido ao limitado montante de material analisado (filmes com nanometros)

ele revelou-se uma intensidade necessária para induzir não linearidades nas amostras, de

modo a ser possivel separar a contribuição não linear do substrato e do filme depositado.

Algumas medidas foram repetidas em diversos pontos da amostras. Varreduras em am-

bos os sentidos (pré focal → pós focal e pós focal → pré focal) foram feitas de modo a

garantir que o laser não esteja danificando a amostra.

As curvas apresentadas na figura 4.7 mostram a evolução temporal da transmitância

para a medida feita no substrato. As duas curvas que aparecem para essa medida dizem

respeito a posição da amostra em relação ao foco, chamadas de pico e vale. Essas duas

posições são as regiões (em relaçao ao foco) onde a amostra apresenta o máximo (pico) e

o mı́nimo (vale) valor de transmitância.

Devido ao fato de estarmos trabalhando com a configuração em que o feixe é eclipsado

antes do foto detector, as curvas que aparecem na figura 4.7 são relativas a posição da

amostra onde esta apresenta uma maior focalização (pico) e uma maior defocalização

1da ordem de 10−15s
2da ordem de 10−9s
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Figura 4.7 Curvas de transmância em função do tempo obtidas com o subtrato nas posições
pré focal e pós focal. A linha corresponde ao ajuste teórico que permite extrapolar o valor para
t=0.

(vale). A curva sólida é a curva de ajuste que permite extrapolar o valor das trans-

mitâncias para o tempo t = 0 e com isso estimar o valor da contribuição eletrônica da

não linearidade.

Obtemos a partir desse gráfico o valor de ∆T = 0, 018 para a diferença entre o pico e

o vale da transmitância normalizada quando a curva é extrapolada ao t = 0, o que cor-

responde a um valor de n2 = +(2, 87±0, 01)×10−16cm2/W para o ı́ndice de refração não

linear do substrato, considerando 1mm de espessura do substrato. Este valor concordou

com o valor de n2 = 3, 0 × 10−16cm2/W obtido por Ghaleh [62].

Amostras A1 e A2

A figura 4.8 mostra uma comparação entre as curvas de transmitância vs. tempo para

a medida com a amostra A1 e o substrato.

Podemos notar pelo gráfico da figura 4.8 que a diferença no máximo e no mı́nimo
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Figura 4.8 Curva de transmância em função do tempo para a amostra A1 e o subtrato.

da transmitância entre a amostra A1 e o substrato foi pequena, ∆T = 0, 018 contra

∆T = 0, 0427, resultando numa diferença de transmitância efetiva de ∆T = 0, 024 para

esta amostra. A partir desse valor obtemos o valor do ı́ndice de refração não linear n2 de

n2 = +(4, 41 ± 0, 01) × 10−12cm2/W . Todas os resultados que serão mostrados aqui são

para a varredura da amostra no sentido pré focal → pós focal, ou seja a amostra sempre

deslocando-se na mesma direção e sentido de propagação do feixe.

O resultado da medida para a amostra A2 é mostrado na figura 4.9. Uma comparação

das curvas obtidas pela medidas feitas nas amostras A1 e A2 é mostrada na figura 4.10.

As curvas obtidas a partir da medida com a amostra que foi tratada térmicamente (A2)

mostra claramente uma mudança de comportamento em relação as curvas da amostra

sem tratamento térmico (A1). Tais mudanças se referem a: (1) Uma menor variação do

valor da transmitância em relação ao tempo, que se refere a não linearidade por efeitos

térmicos acumulativos; (2) Cruzamento das curvas pré focal e pós focal, isto indica que
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Figura 4.9 Curvas de transmitância para a medida com a amostra A2.

o sinal da não-linearidade da amostra A2 é oposto ao obtido da amostra A1.

Nota se que há um determinado instante de tempo onde ∆T = 0. Neste mo-

mento a não linearidade devido aos efeitos térmicos acumulativos anula a parcela de

não-linearidade que é manifestada mais rapidamente. Esta competição entre os efeitos

térmicos acumulativos e os efeitos induzidos mais rápidamente da não linearidade na

amostra A2 é melhor visualizado nas curvas de varredura Z, figura 4.11, plotadas para

diferentes valores de tempo. Neste gráfico podemos ver que a inclinação da curva para

t = 0 (linha vermelha) quando esta corta o Z=0 é oposta a da curva t = 200µs (verde),

esta diferença nos revela que o sinal da não linearidade eletrônica do filme é negativa. De

posse dessa informação e sabendo que a variação da transmitância para a medida desta

amostra foi ∆T = 0, 035, obtemos n2 = −(4, 27 ± 0, 01) × 10−12cm2/W para o ı́ndice de

refração não linear da amostra A2. A variação do ∆T devido ao substrato já está sendo

considerada (esta consideração foi feita para todas os resultados restantes obtidos).
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Figura 4.10 Comparação entre curvas das medidas para as amostras A1 e A2.
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Figura 4.11 Curvas de varredura Z obtidas nas medidas com a amostra A2 plotada para
diferentes valores de tempo.

Os resultados das medidas de absorção não linear para as amostras A1 e A2 são

apresentados nos gráficos da figura 4.12. Novamente podemos ver uma mudança tanto
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na magnitude quanto no sinal do ∆T para os filme com e sem tratamento térmico. O

filme sem tratmento térmico mostrou uma ı́ndice de absorção não linear negativo com o

valor de α2 = −(7, 58 ± 0, 01) × 10−7cm/W , enquanto a amostra tratada termicamente

apresentou um valor de α2 = +(1, 56 ± 0, 01) × 10−7cm/W .

Figura 4.12 Absorção não linear para as amostras A1 no alto, A2 acima.
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Amostras B1 e B2

As amostras B1 e B2 apresentaram comportamento semelhante ao conferido nas amos-

tras A1 e A2. A figura 4.13 mostra a comparação entre as curvas de transmitância em

função do tempo para a amostra B1 e o subtrato. O comportamento foi semelhante ao

visto para a amostra A1 com a diferença na magnitude da variação da transmitância.

Para este caso o valor foi ∆T = 0, 120. Desta forma o valor do ı́ndice de refração não

linear calculado para a amostra B1 foi n2 = +(1, 02 ± 0, 01) × 10−11cm2/W .
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Figura 4.13 Curvas de transmância para as
amostras B1 e o substrato.
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Figura 4.14 Curvas de transmância para as
amostras B1 e B2 .

Para a amostra tratada termicamente (B2) novamente ocorreu a inversão do sinal do

ı́ndice de refração não linear como podemos ver na figura 4.14. O valor do n2 calculado

para essa medida foi de n2 = −(1, 07 ± 0, 01) × 10−11cm2/W . A curva de varredura Z

para as medidas com a amostra B2 é mostrada na figura 4.15.

As medidas para a determinação do ı́ndice de absorção não linear tiveram o mesmo

comportamento das medidas para as amostras anteriores (A1 e A2) como podemos ver

na figura 4.16 e 4.17. Os valores do α2 para os dois casos foi: α2 = −(1, 98 ± 0, 01) ×

10−6cm/W para o filme sem tratamento térmico e α2 = +(3, 81 ± 0, 01) × 10−7cm/W
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Figura 4.15 Curva de varredura-Z para o filme de 10nm tratado termicamente em vários
instantes de tempo.

para o filme tratado termicamente.

Figura 4.16 Absorção não linear para a
amostra sem tratamento térmico B1.

Figura 4.17 Absorção não linear para a
amostra com tratamento térmico B2.
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Amostras C1 e C2

As curvas obtidas para as amostras C1 e C2 foram semelhantes às encontradas para

os demais conjuntos de amostras. O mesmo comportamento de inversão de sinal de

ambos os ı́ndices, refração e absorção não linear foi constatado. A comparação entre as

curvas obtidas para a amostra sem e com tratamento térmico (C1 e C2 respectivamente)

estão na figura 4.18. O valor do ı́ndice de refração não linear obtido para a amostra

C2 foi de n2 = −(1, 26 ± 0, 01) × 10−11cm2/W , enquanto a amostra sem tratamento

térmico apresentou uma não linearidade eletrônica refrativa da ordem de n2 = +(1, 32±

0, 01) × 10−11cm2/W . Para finalizar, os valores do ı́ndice de absorção não linear foram

α2 = −(6, 48±0, 01)×10−7cm/W para a amostra C1 e α2 = +(1, 16±0, 01)×10−7cm/W

para a amostra C2.
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Figura 4.18 Curvas de evolução temporal da transmitância para as amostras C1 e C2.

Os valores dos ı́ndices de refração e absorção não linear medidos para os filmes na-

nométricos estão sintetizados na tabela 4.2
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Tabela 4.2 Valores de n2 e α2 dos filmes nanométricos

n2 (cm2/W ) α2 (cm/W )

Amostra A1 +4, 41 × 10−12 −7, 58 × 10−7

Amostra A2 −4, 27 × 10−12 +1, 56 × 10−7

Amostra B1 +1, 02 × 10−11 −3, 81 × 10−7

Amostra B2 −1, 07 × 10−11 +1, 98 × 10−6

Amostra C1 +1, 32 × 10−11 −1, 16 × 10−7

Amostra C2 −1, 26 × 10−11 +6, 48 × 10−7

4.3 DISCUSSÃO E CONCLUSÕES.

A inversão de sinal do ı́ndice de refração não linear e do ı́ndice de absorção não linear

ocorreu entre as amostras tratadas e não tratadas termicamente. Tal comportamento

mostrou-se intŕınseco do processo de mudança térmica dos compósitos ao ser submetido

ao aquecimento e não uma comportamento anômalo de alguma amostra em especial ou

região em particular. Primeiramente poderiamos supor que o aumento na altura média

das part́ıculas presentes nas amostras tratadas térmicamente pudesse ser responsável pela

mudança da não linearidade. No entanto, esse não é um argumento sustentável haja visto

que a amostra C1, por exemplo, é formada por part́ıculas com altura média próxima as

alturas medidas para a amostra A2 que é tratada termicamente no entanto o sinal do

ı́ndice de refração e absorção é inverso de uma amostra em relação a outra. De fato o

aumento da altura média das part́ıculas parece resultar em um aumento na magnitude

da variação do ∆T e consequentemente um aumento no valor do n2 mas não é o fator

que explica a mudança de sinal da não linearidade.

Wang e colaboradores [63], reportam uma inversão no sinal do ı́ndice de refração

e absorção de um filme nanométrico de ouro com o aumento da intensidade incidente.

Segundo o autor, a medida que a intensidade do laser aumenta há uma mudança nos

mecanismos de absorção da luz pelo material, ocasionando a mudança de sinal verificada.

Mudança no sinal da componente de absorção óptica não linear é descrita por Piredda
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e colaboradores em [64], onde o autor descreve uma mudança no sinal da absorção não

linear em função da concentração do metal, para experimentos realizados com a fonte

de excitação laser de ps operando na frequência de ressonância de plasmon do mate-

rial. Nessas condições, segundo o autor, o mecanismo de “elétrons quentes” é o principal

responsável pela origem da não linearidade. No nosso caso não há mudança na intensi-

dade, no entanto, como as part́ıculas pequenas foram agregadas formando aglomerados

esferóides é correto afirmar que os coeficientes de preenchimento tenham sido drastica-

mente alterados. Entretanto, não temos argumentos para afirmar que esse fato isolado

possa ser o responsável pela mudança nos mecanismos de absorção da luz que atuam no

nosso experimento.

Os gráficos de absorção linear das amostras sem tratamento térmico mostram uma

parcela significativa do absorção no comprimento de onda de excitação (800nm). Este

comportamento é diferente do esperado para um composto formado por part́ıculas na-

nométricas de ouro. Para compostos de ouro sem formação de nanoestruturas o esperado

é uma banda de absorção existente apenas no ultravioleta (>300nm) por consequência o

material apresenta uma grande transparêcia [61]. No nosso caso a amostra antes de ser

tratada térmicamente (e deste modo sem nanoestruturas formadas) apresenta uma co-

loração acinzentada, esta coloração pode estar relacionada ao processo de espalhamento

da luz pelas pequenas e irregulares part́ıculas que formam o material. Esse espalhamento

pode ser também o responsável pela não linearidade obtida nas amostras que não foram

tratadas termicamente.

Após o processo de tratamento térmico, as amostras passam a exibir uma banda de

absorção caracteŕıstica da ressonância superficial de plasmons. Nota-se também uma

diminuição drástica na absorção linear da luz para a região com comprimento de onda

acima de 700nm. Como foi citado acima essa pode ser uma diminuição no processo de

espalhamento da luz, pois agora as part́ıculas são maiores e com formato regular.

Para essa amostras que foram tratados termicamente houve um notável processo de
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modificação morfológica, part́ıculas nanométricas esferóides foram formadas a partir das

part́ıculas menores originalente presentes. O confinamento de elétrons está acontecendo

de fato, indicado pelo aparecimento da banda de ressonância de plasmons bem acentuada.

Neste caso, como é de se esperar em medidas feitas com ouro, as transições interbanda

praticamente inexistem quando excitamos a amostra em 800nm, pois os fótons não tem

energia suficiente para excitar elétrons da banda de valência para a banda de condução.

Deste modo o comportamento não linear é fruto dos processos que ocorrem internamente

na banda de condução, ou seja quando os elétrons são expostos a pulsos lasers intensos.

Segundo Rautian [65] essa componente apresenta valores positivos para absorção não

linear, concordando com os resultados das nossas medidas.

Ainda é válido comentar que nosso tratamento teórico dos dados se limita a separar

as partes ultra-rápidas da não linearidade da parte térmica (da ordem de ns), no entanto,

pode haver uma não linearidade devido aos ”elétrons quentes”. Este mecanismo (fora

da ressonância) pode apresentar uma resposta óptica para o ouro da ordem de 500 fs

conforme trabalho do prof. L.H. Acioli e colaboradores [66]. Como nosso aparato não

tem uma resolução menor que 500fs este processo pode estar contribuindo com o montante

de resposta não linear e mesmo assim não teriamos como identificá-lo.

4.4 FILMES MICROMÉTRICOS.

A secção anterior tratou de compósitos de ouro formado de part́ıculas de altura na-

nométricas depositados em substratos de Soda Lime. As medidas foram realizadas basi-

camente nas mesmas condições (potência do laser, arranjo experimental, pequenos inter-

valos de tempo entre uma medida e outra). O diferencial entre as amostras foram suas

respectivas espessuras haja visto que o mesmo tratamento térmico fora dado para cada

amostra. Como era de se esperar, a espessura das amostras mostrou se um parâmetro

crucial na determinação dos valor dos ı́ndices de refração e absorção não linear dos filmes.
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No entanto foi a partir dos resultados obtidos com as amostras termicamente tratadas que

pudemos observar a distinção entre os diferentes mecanismos responsáveis pela indução

da não linearidade nesse tipo de material.

Em grande parte dos trabalhos encontrados na literatura envolvendo filmes com na-

noestruturas de metais nobres, em especial o ouro, os efeitos do tratamento térmico são

viśıveis pelo aparecimento da banda de absorção óptica, que por sua vez é caracteŕıstica

da ressonância superficial de plasmons do elétrons. Esta banda de absorção óptica deve

se ao fato de que quando aquecido o metal tende a se rearranjar formando part́ıculas

maiores e com o formato mais definido, geralmente adquirindo um formato esférico, isso

explica o aumento na pico da banda de absorção bem como seu estreitamento [42]. Uma

maior interação com o substrato pode ser obtida quando as temperaturas de aquecimento

são elevadas, ocasionando uma mudança na relação entre os ı́ndices de refração do mate-

rial e do substrato, podendo muitas vezes levar a uma mudança no efeito do campo local

sentido pelos elétrons.

No intuito de identificar o impacto do tratamento térmico na não linearidade em filmes

de ouro, propusemos estudar o comportamento não linear de duas amostras identicamente

pré-preparadas, submetidas a dois tratamentos térmicos distintos. A técnica utilizada foi

novamente a varredura-Z eclipsada com tratamento dos efeitos térmicos inerentes ao uso

de lasers com alta taxa de repetição (configuração experimental conforme figura 3.9).

4.4.1 Caracterização morfológica.

As amostras foram preparadas pelo grupo de vidros e compostos inorgânicos do De-

partamento de Qúımica e Ciência dos Materiais da Politécnica de Torino-Itália liderado

pela professora Monica Ferraris. Os filmes foram feitos pela técnica de RF-Co-Sputtering,

com pressão de vácuo de 0,7 pbar e pressão de deposição de 5,5 µbar. Nesta configuração

é feito um alvo com ambos os materiais, ouro com 99% de pureza e śılica. Este alvo con-
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siste em pequenos pedaços do metal (ouro) com 10mm de diâmetro colados no alvo de

śılica com uma cola de prata condutora. O subtrato e o alvo são colocados dentro de um

magnetron, que consiste de duas placas capacitoras e um gerador de RF. Uma atmosfera

de argônio é feita entre as placas capacitoras do equipamento. Após isso é ligado o campo

de RF, as part́ıculas de argônio se ionizam e ao sere atraidas pela placa condutora coli-

dem com os alvos arrancando part́ıculas muito pequenas dos materiais. Essas part́ıculas

arrancadas dos alvos vão gradativamente se depositando sobre o substrato, localizado sob

a outra placa capacitora. Uma representação gráfica desse processo é mostrado na figura

4.19.

Tempos de deposição de 6 horas são necessários para se obter filmes uniformes com 1

µm de espessura [67]. Os filmes preparados com essa técnica tem uma enorme vantagem

no quesito resistência em comparação, por exemplo, aos filmes usados nas medidas da

seção anterior, que eram bastante frágeis.

Figura 4.19 Esquema de deposição por RF-Co-sputtering dos filmes de ouro/SiO2.

Após a deposição, os filmes foram submetidos ao tratamento térmico em um forno

com pressão ambiente. Duas diferentes condições do tratamento térmico foram testadas.

Amostra Au-1 foi submetida a uma temperatura de 900◦C por 1 hora, enquanto a amostra
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Au-2 foi submetida a uma temperatura de 650◦C por 20 horas. Imagens de microscopia

eletrônica de alta resolução (MEAR) foram feitas o que possibilitou estimar o tamanho

e a forma dos agregados formados quando o filme é depositado bem como verificar a

modificaçaõ desses após o filme ser aquecido. A figura 4.20 mostra uma imagem de

MEAR da amostra Au-1, podemos ver não se trata de uma monocamada como tinhamos

no caso dos compositos nanométricos, é posśıvel ver as part́ıculas de ouro em planos

diferentes e permeadas pela SiO2 . Para ambas as amostras a distribuição de tamanhos

pode ser aproximada por uma curva gaussiana conforme figuras 4.21 e 4.22. A tabela 4.3

resume as caracteŕısticas morfológicas das amostras. Houve uma grande predominância

de part́ıculas esféricas em ambas as situações

Figura 4.20 Imagem de microscopia de alta resolução para a amostra Au-1.



4.4 FILMES MICROMÉTRICOS. 55

Figura 4.21 Distribuição de tamanho das
part́ıculas da amostra Au-1: Antes do trata-
mento térmico (barras amarelas), depois do
tratamento térmico (barras rachuradas).

Figura 4.22 Distribuição de tamanho das
part́ıculas da amostra Au-2: Antes do trata-
mento térmico (barras amarelas), depois do
tratamento térmico (barras rachuradas.

Tabela 4.3 Caracteŕısticas morfológicas das amostras Au-1 e Au-2.

Tamanho predominante (nm) Variância 1 Tamanho máximo (nm)

Au-1 5,4 nm 4,55 nm 14 nm

Au-2 4,8 nm 4,7 nm 11 nm

A figura 4.23 mostra o espectro de absorção óptica para as amostras e o subetrato a

qual foram depositadas. Nota-se claramente a banda de absorção caracteŕıstica do ouro

devido à ressonância de plasmons da superf́ıcie.

Podemos notar diretamente uma diferença em ambos os espectros. Para o par Au-1

e Au-2 há uma discrepância tanto no tamanho do pico da banda de absorção quando

na largura da mesma. Esta diferença pode estar diretamente relacionada ao tamanho

predominante das nanopart́ıculas (altura do pico de absorção), bem como divergências na

distribuição do formato geométrico predominante nas nano part́ıculas (largura da banda

de absorção). Wei [42] sugere que para aumento no tamanho de part́ıculas pequenas (um

variação de 3 → 5 nm, por exemplo) resultam em um estreitamento da banda de absorção

1Esta variância é a largura a meia altura da gaussiana que ajusta a distribuição de tamanhos.
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Figura 4.23 Espectro de absorção óptica para o par de amostra Au-1 e Au-2.

óptica sem mudar a frequência de ressonância (posição do pico).

4.4.2 Caracterização óptica não-linear

As medidas de caracterização óptica não-linear foram novamente realizadas com a

técnica de varredura-Z com o feixe eclipsado e com tratamento dos efeitos térmicos acu-

mulativos da taxa de repetição. O laser foi o mesmo usado nas medidas descritas na

secção anterior. As medidas foram feitas com diferentes valores de intensidade. A ca-

libração do sistema foi feito usando uma cubeta de 1mm de caminho óptico contendo

dissulfeto de carbono (CS2). O CS2 é utilizado para calibração pelo fato de ter uma

absorção linear baixa para o espectro de comprimentos de onda do viśıvel até o infra-

vermelho próximo e ser bem caracterizado como material de alta não-linearidade. No

regime de femtosegundos o CS2 apresenta um valor do ı́ndice de refração não linear de

n2 = +3, 0 × 10−15cm2/W [68]. A figura 4.24 mostra a evolução no tempo nas posições

pré focal e pós focal, de onde podemos retirar o valor pico-vale da transmitância para

a medida de calibração no CS2. O valor de ∆T obtido foi de ∆T = +0, 224. Esta va-
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riação corresponde a um valor de intensidade do laser no foco da lente focalizadora de

2,5 GW/cm2.
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Figura 4.24 Evolução temporal da transmitância óptica normalizada para a medida do CS2

para a intensidade de 2, 5GW/cm2.

O subtrato por sua vez não apresentou efeitos térmicos acumulativos devido a alta

taxa de repetição do laser, por isso para qualquer tempo foi registrado o mesmo valor

da transmitância óptica normalizada ∆T = 0, 018 . A figura 4.25 mostra a curva de

varredura-Z para o substrato de vidro na medida com intensidade de 3,8 GW/cm2.
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Figura 4.25 Curva de varredura-Z para o substrato de vidro utilizado nas medidas, a linha
vermelha é o ajuste teórico da curva.
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A evolução temporal da transmitância óptica normalizada nas posições pré e pós focal

para as amostras Au-1 e Au-2 na medida feita com intensidade óptica de 2,5 GW/cm2

pode ser conferida nas figuras 4.26 e 4.27 respectivamente.
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Figura 4.26 Evolução temporal da transmitância normalizada para a amostra Au-1.
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Figura 4.27 Evolução temporal da transmitância normalizada para a amostra Au-2.

Na figura 4.28 podemos ver a variação das transmitâncias normalizadas para as

amostras Au-1 e Au-2 para os diferentes valores de intensidade em comparação com

a variação da transmitância para a calibração com CS2. Obtemos a partir dessas cur-
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vas os valores de: n2 = −(2, 8 ± 0, 8) × 10−11cm2/W para a amostra Au-1 bem como

n2 = −(1, 14 ± 0, 02) × 10−9cm2/W para a amostra Au-2.
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Figura 4.28 Comparação entre o ∆TPICO−V ALE para as amostras Au-1 , Au-2 e o CS2.

Um resumo dos valores para esse conjunto de amostras pode ser visto na tabela 4.4

Tabela 4.4 Valores de n2 e α2 para as amostras Au-1 e Au-2

n2 α2

Au-1 −(2, 8 ± 0, 8) × 10−11cm2/W (2, 3 ± 0, 5) × 10−8cm/W

Au-2 −(1, 14 ± 0, 02) × 10−9cm2/W (1, 7 ± 0, 5) × 10−7cm/W

4.4.3 Conclusões

Inicialmente pudemos notar que o resultado para ambas as amostras concordou como

o que havia sido obtido na secção para os filmes nanométricos, ou seja, valores altos e

negativos para o ı́ndice de refração não linear, quando o filme é submetido ao tratamento

térmico. Percebe se uma sensibilidade ao tratamento térmico no caso desses filmes com
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espessura micrométrica, haja visto que um aumento de duas ordens de grandeza foi

observado nos valores de n2 da amostra Au-2 em relação à amostra Au-1.

Tamanhos maiores de part́ıculas foram obtidos com a temperatura de 900◦C mesmo

com menos tempo de aquecimento. Por sua vez o filme aquecido por 20h apresentou

uma uniformidade maior quanto a distribuição de tamanhos. Drachev [69] sugere uma

dependência da não linearidade em função do tamanho das nanopart́ıculas, no caso de

colóides de prata. No entanto é interessante notar que a relação não é monotônica, pois

ocorre um mı́nimo nos valores da não linearidade para as part́ıculas de prata com tamanho

próximo de 4 nm.

Hache [45] reporta dependências com o tamanho das part́ıculas apenas na contribuição

intrabanda da não linearidade, devido ao confinamento quântico do elétrons da banda

de condução. No entanto não há uma idéia clara sobre a dependência do tamanho das

part́ıculas e a não linearidade para part́ıculas menores que 20nm. Sabemos que alterações

no fator de campo local das part́ıculas são a razão principal de alteração nos valores da

não-linearidade de materiais nanoestruturados [47]. Portanto é plauśıvel sugerir que a

amostra Au-2 (que teve um maior tempo de tratamento térmico) tenha sofrido um maior

aumento no fator de campo local o que explicaria os valores de n2 mais elevados.



CAṔITULO 5

SISTEMAS HÍBRIDOS MICROONDAS-FOTÔNICA

5.1 MOTIVAÇÃO

Este caṕıtulo diz respeito ao trabalho referente à primeira parte do programa de dou-

torado. Tal esforço foi realizado na tentativa de se iniciar no grupo um precedente ao

estudo, e uma posterior contribuição, na área chamada Microondas-Fotônica (MoF) do

inglês Microwave Photonics (MWP). Esta área compreende o estudo das tecnologias que

usam de dispositivos fotônicos para gerar, manipular e transmitir sinais elétricos com

frequências entre 10 kHz - 300 GHz. Tais dispositivos são usados em transmissão, distri-

buição e geração de sinais elétricos com frequências na faixa citada. Nossa contribuição

restringiu-se à aplicação da MoF em comunicação óptica, mais precisamente ao uso de um

amplificador óptico Raman discreto na transmissão de um sinal analógico em um sistema

do tipo Rádio Frequência-sobre-fibra óptica (RsF). Este estudo resultou no trabalho [70],

no qual esse caṕıtulo será baseado.

5.2 INTRODUÇÃO

A tecnologia de RF é conhecida desde muito tempo e tornou-se especialmente im-

portante nas últimas duas décadas por ser a base de todos os sistemas de informação

que utilizamos. Antigamente a distribuição de sinais de RF era feita totalmente através

de cabos elétricos e guias de onda. No entanto estes meios de transmissão tornam-se

obsoletos e, primeiramente, em telecomunicações foram susbtituidos por fibras ópticas.

61
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Hoje em dia todos os sistemas de telecomunicações utilizam dispositivos que digitalizam o

sinal de RF, modulam este sinal em uma portadora óptica e transmitem este sinal óptico

modulado através de fibras ópticas. Deste modo as perdas na transmissão foram drasti-

camente reduzidas. Com a substituição dos cabos metálicos de transmissão de RF por

fibras ópticas, novos dispositivos tiveram que ser adicionados aos sistemas de distribuição

de RF. Dispositivos como moduladores eletro-ópticos, fotodetectoresque, amplificadores

ópticos e outros dispositivos fotônicos em geral, não eram necessários nos sistemas de

transmissão de RF convencionais mas tornaram-se de extrema importância quando as

fibras ópticas tomaram o lugar dos cabos metálicos. A parte que trata do estudo, criação

e desenvolvimento de dispositivos para operar em sistemas de RF-sobre-fibra é chamada

de tecnologia de RF-fotônica (do inglês RF Photonics Technology).

Basicamente há três tipos de aplicações básicas onde sistemas que utilizam RsF são

atrativos.

(1) Em sistemas comerciais de comunicação, os resultados obtidos primeiramente foram

com transmissão de TV a cabo (CATV) [71], posteriormente transmissão em banda larga

[72, 73].

(2) Aplicações que necessitem de altas frequências. A transmissão de sinais de alta

frequências em cabos metálicos sempre foi um grande problema devido a alt́ıssima perda

que elas sofriam, sendo limitadas a distâncias curtas. Com a tecnologia de RF-fotônica

foi posśıvel gerar e distribuir sinais de alta frequência utilizando apenas componentes

ópticos [74].

(3) Processamento do sinal de RF usando técnicas fotônicas [75].

Neste caṕıtulo abordaremos apenas o terceiro ı́tem, que trata da manipulação de si-

nais de RF utilizando técnicas fotônicas. Mais precisamente iremos amplificar o sinal

óptico em um amplificador Raman a fibra e com isso obtemos uma amplificação do sinal

de RF que está modulado. O uso de dispositivos ópticos de amplificação introduziram

melhorias significativas na performance de sistemas RsF [76]. Os amplificadores ópticos
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mais usados comercialmente, como os amplificadores a fibra dopada de érbio (AFDE) e

os amplificadores ópticos de semicondutor (AOS), foram testados e apresentaram incre-

mentos significativos na performance desse tipo de sistema [77, 78, 79]. Partimos dessa

premissa para explorar o impacto nas figuras de mérito de um sistema modelo de RsF

após a inclusão de um amplificador Raman (AR) à fibra no meio de transmissão. Es-

tudo semelhante pode ser visto em [80] porém sem as medições da figura de mérito que

relaciona o rúıdo e as distorções.

5.2.1 Figuras de mérito

O impacto na performance do sistema foi medido através da análise de três figuras de

mérito básicas para este tipo de sistema. Ganho (G), Figura de Rúıdo (FR) e o Intervalo

dinâmico livre de espúrios. Esta última figura de mérito diz respeito ao fato da modulação

da luz pelo sinal de RF e sua posterior detecção serem feitas analogicamente. Com isso

algumas considerações sobre o rúıdo e distorções desse sinal devem ser feitas, haja visto

que estas distorções aliadas ao rúıdo são os principais limitantes da performance de um

sistema de transmissão de dados.

O ganho (ou perda) é um parâmetro importante em qualquer sistema de comunicação.

No entanto, em sistemas de RsF ele é um parâmetro ainda mais crucial visto que a

eficiência de conversão do sinal de RF em sinal óptico nos dispositivos de modulação

são menores que 10 % tipicamente, remetendo dessa forma a um perda de 20dB nos

dispositivos de converão do sinal elétrico em sinal óptico. O ganho em sistemas de RsF

é medido pela relação entre a potência de entrada de RF no modulador pI e a potência

RF pS obtida na sáıda do fotodetector ou seja,

gt =
pI

pS

(5.1)

Em uma escala de dB esta relação torna se Gt = 10log10
pI

pS
.
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O rúıdo é outro parâmetro crucial em sistemas de RsF, pois ele determinará quão

limitado é um sistema. Esta limitação provêm do fato de que, quanto menos potente é

o sinal de entrada de RF, menos distorção ele vai sofrer. Em virtude disso o rúıdo pode

determinar a menor magnitude do sinal utilizável no sistema. Para quantificar o rúıdo

no sistema usamos a figura de mérito chamada Figura de Rúıdo (FR) que em escala de

dB é dada por,

FR = 10log10
sEnt/nEnt

sSai/nSai

(5.2)

Na equação o termo sEnt/nEnt significa a relação sinal-rúıdo do sinal de RF na entrada

do modulador, enquanto sSai/nSai é a relação sinal-rúıdo na sáıda do fotodetector.

O terceiro limitante do sistema, especialmente importante em aplicação analógicas,

são as distorções que o sinal de RF sofre no sistema. Estas distorções tem origem tanto na

não linearidade da função de transferência dos dispositivos de modulação, como também

no funcionamento não linear do fotodetector e distorções menores devido a propagação

na fibra. Se, no entanto, estivermos usando baixas potências ópticas de modo a garantir

o funcionamento linear do fotodetector então as distorções são basicamente devidas ao

dispositivo de modulação e a fibra.

A figura de mérito relativa às distorções é conhecida na literatura como SFDR (do

inglês Spurious-Free Dynamic Range) ou Intervalo dinâmico livre de espurious. O valor

do SFDR é obtido a partir de uma medida de “dois tons”. Tal medida é feita injetando um

sinal de RF no modulador com duas frequências fundamentais f1 e f2 com uma pequena

diferença entre elas, tal que podemos considerar f2 = f1 + ∆f , e a mesma magnitude

em ambas. Quando um sinal de RF de frequência f é injeta em uma sistema de RsF

as distorções induzem um desdobramento em harmônicos fundamentais da frequência de

entrada, tal que na sáıda poderiamos ver, com um analizador de espectro, além do sinal de

frequência f um sinal relativo ao segundo harmônico com frequência 2f e outro (se houver

potência suficiente) relativo ao terceiro harmônico em 3f . No entanto, ao injetar um sinal
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de RF com duas frequências f1 e f2 tal que f1 ≈ f2 + ∆f as distorções criadas dentro

dos dispositovos serão não somente os harmônicos fundamentais de cada frequência como

também modulações cruzadas. Entre a gama de frequências criadas pelas distorções,

podemos destacar aquelas relativas à modulação cruzada de segunda ordem f1 + f2, f1 −

f2, f2 − f1, e em maior importância as frequências relativas à modulação cruzada de

terceira ordem (MC3) 2f1 − f2 e 2f2 − f1. As frequências que são distorções harmônicas,

2f e 3f e as frequências relativas as modulações cruzadas de segunda ordem, não são

importantes em um sistema de RsF porque podem ser eliminadas usando filtros eletrônicos

passa baixa (para eliminar as frequências f1 +f2, 2f1 e 2f2) e passa alta (para eliminar as

frequências f1 − f2 e f2 − f1). Para as frequências MC3 não possivel a eliminação através

de filtros espectrais pois são muito proximas da frequência fundamental, 2f2 − f1 ≈ f2.

Neste caso as distorções MC3 desempenham um papel limitante na capacidade de um

sistema de RsF. A figura 5.1(A) mostra uma esquematização das distorções geradas em

uma conexão opto-eletrônica.

Figura 5.1 (A) Comportamento de um sinal de RF ao passar por uma COE em uma medida
de um tom e dois tons, (B) Representação gráfica de uma medida de SFDR

O fator agravante na existência das distorções de terceira ordem é que, diferentemente

da frequência fundamental cuja potência de sáıda que cresce monotonicamente com a

potência de entrada, a potência de sáıda do sinal distorcido aumenta por uma fator de

três para cada aumento da potência de entrada. Temos então uma relação de crescimento
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do sinal distorcido em relação ao crescimento do sinal fundamental de três para um, ou

seja, para uma certa potência de entrada o sinal fundamental e o sinal da MC3 terão o

mesmo valor. Esse valor da potência de entrada é chamado IIP3, como pode ser visto no

gráfico da figura 5.1. A partir desse valor o SFDR pode ser escrito como;

SFDR =
2

3
[IIP3 −

NS

g
− 10log(B)] (5.3)

onde NS é o rúıdo de sáıda do sistema, g é o ganho ĺıquido e B a largura de banda ao

qual a medida foi realizada [81]. Na figura 5.1 é mostrada uma representação gráfica da

medida de SFDR.

Este parâmetro torna-se relevante em aplicações analógicas do tipo multi serviço,

pois neste tipo de aplicação várias frequências próximas umas das outras estarão sendo

transmitidas no sistema, sendo necessário que o receptor consiga distinguir as frequências

fundamentais dos sinais com frequência de modulação cruzada. Para aplicações ao ar livre

é necessário SFDR em torno dos 80 dB.Hz2/3, enquanto que para ambientes fechados esse

valor é de no mı́nimo 70 dB.Hz2/3 [82].

5.3 EXPERIMENTO

Nosso experimento consistiu em comparar a performance entre dois meios de trans-

missão óptica de um modelo simples de RF-sobre-fibra. Nesse modelo um sinal de RF pro-

veniente de um gerador de frequências, modula em intensidade um sinal óptico cont́ınuo

através de um modulador Mach-Zehnder. Este sinal óptico contendo a modulação de RF

é transmitido através do meio da fibra e posteriormente detectado por um fotodetetor e

analisado em um analizador de espectro elétrico. Os dois meios de transmissão foram :

Fibra óptica SMF de 100m, para o experimento com transmissão direta. Amplificador

Raman(com 500m de fibra especial) +fibra óptica SMF de 100m para o experimento
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com transmissão amplificada. O ganhho e a figura de rúıdo, citadas anteriormente,

foram medidos para ambas as configurações (com detecção direta e com amplificação

óptica) para as frequências de modulação elétrica 1,2,3,4,5,6,7,8 e 9 GHz. Os valores de

SFDR, que exigêm uma medida de dois “tons”, foram obtido com medidas para os pares

de frequência 2,000-2,001 GHz; 3,000-3,001 GHz; 4,000-4,001 GHz; 5,000-5,001 GHz;

6,000-6,001 GHz; 7,000-7,001 GHz; 8,000-8,001 GHz e 9,000-9,001 GHz. O amplifica-

dor Raman usado foi montado no próprio laboratório. Algumas informações acerca desse

método são encontradas abaixo.

5.3.1 Amplificador Raman a fibra

Quando a amplificação Raman foi descoberta em 1962, o efeito Raman já era bastante

conhecido e popular. A popularização foi posśıvel pelo fato de que através deste efeito foi

posśıvel (e mais fácil) o estudo de modos vibracionais de materiais como sólidos, ĺıquidos

e gases. Essa facilidade é propiciada pelo prinćıpio de espalhamento no qual se baseia o

efeito Raman [83].

O efeito (que leva o nome de seu descobridor, o indiano C.V. Raman) é observado

quando um fóton incide em um material e é espalhado por átomos da rede cristalina. Neste

espalhamento o fóton perde uma pequena fração de energia, esta fração é absorvida pela

rede na forma de um fônon. Quanticamente podemos descrever esse processo como um

processo de aniquilação de um fóton mais energético que dá origem a outro fóton menos

energético. Outra situação, no entanto, pode ocorrer haja visto que não podemos tratar

o meio como um agente puramente passivo no processo Raman. Há casos em que o fóton

incidente absorve um fônon da rede cristalina, neste caso há a aniquilação de ambos e a

formação de um fóton mais energético. A esses dois diferentes processos dá se o nome de

Stokes (em que o fônon é criado) e anti-Stokes (em que o fônon é absorvido). A figura

5.2 exemplifica quanticamente esses dois fenômenos.
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Figura 5.2 Espalhamento Raman anti-Stokes (a esquerda), Stokes (a direita).

Em 1962 pesquisadores decobriram que era posśıvel estimular a criação de fótons

Stokes em um espalhamento Raman se um fóton de mesma energia que o fóton Stokes fosse

inserido junto com o fóton de incidência (mais energético). A figura 5.3 exemplifica este

processos que ficou conhecido como espalhamento Raman estimulado. Muito interessante

foi esse resultado, pois foi posśıvel a troca de energia entre um laser intenso e um laser

fraco de comprimento de onda diferente, amplificando este último.

Figura 5.3 Espalhamento Raman Estimulado.

As figuras exibidas acima são explicativas, porém limitadas, pois mostram apenas um

determinado fônon sendo gerado ou absorvido. Na prática uma rede cristalina contêm

uma infinidade de modos vibracionais que podem ser acessados pelos fótons incidentes. Se

tivermos uma fonte capaz de fornecer uma quantidade muito grande de fótons (um laser
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de bombeio bastante potente) então muitos modos vibracionais poderão ser acessados

simultâneamente, e isso resultaria em um cont́ınuo de fótons menos energéticos que podem

ser gerados a partir destes espalhamentos. Porém nem todos os modos vibracionais

respondem da mesma maneira a uma excitação. A figura 5.4 adaptada da referência [83]

mostra o coeficiente de ganho Raman em função do deslocamento em frequência, quando

um laser de bombeio com comprimento de onda de 1000 nm incide em uma amostra de

śılica fundida. Mesmo que o gráfico pareça estranho, ele nos diz simplesmente o quanto um

laser cujo deslocamento em frequência (∆ν) seja X THz em relação ao laser de bombeio

de 1000nm obtém de ganho em um processo de espalhamento Raman estimulado.

Figura 5.4 Ganho Raman em função do deslocamento em frequência em relação ao laser forte.

Podemos notar que para a śılica fundida o ganho máximo é obtido quando o sinal a

ser amplificado é deslocado 13 THz em frequência do sinal de bombeio, isso significa que,

se o laser de bombeio tem o comprimento de onda de 1000 nm, o ganho terá será máximo

em 1100 nm, ou seja 100nm deslocado para o infra-vermelho.

O processo Raman é tipicamente um processo pouco eficiente, algo em torno de 10−6

da potência incidente sobre o processo de espalhamento. Se o laser de bombeio incidir em

um meio com caminho óptico curto o montante espalhado será bem pequeno, no entanto
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se o caminho óptico for longo os fótons deste laser terão uma probabilidade muito maior

de serem espalhados pela rede cristalina. Este fato se mostrou de enorme utilidade quando

fibras ópticas com baixas atenuações começaram a ser fabricadas, pois longos caminhos

ópticos poderiam então ser obtidos, e desta forma um ganho ĺıquido maior. Um sistema

com um laser forte para bombeio e um grande comprimento de fibra óptica, pode ser

considerado como um amplificador Raman. A relação entre as potência de entrada e

saida de um laser fraco que passa por um amplificador Raman, pode ser escrita como

[84]:

PS(z) = PS(0)e((gR/Aef )PP zef−αSz), (5.4)

onde PS(z) e PS(0) são as potências do laser fraco de sáıda e entrada, PP é a potência de

bombeio, zef é o comprimento efetivo da fibra e (gR/Aef ) é a eficiência do ganho Raman.

Podemos notar que a eficiência é inversamente proporcional a Aef que é a área do núcleo

da fibra, deste modo uma melhora na performance desses amplificadores pode ser obtida

minimizando esse parâmetro. Fibras com dispersão compensada exibem núcleos bem

menores que as fibras normais monomodo, em geral 20-30 µm2 contra 70-80 µm2 dessas

últimas. Utilizando essas fibras é posśıvel conseguir eficiência de ganho até 6 vezes maior

para comprimentos de onda em torno de 1500nm.

Embora tenha sido comprovada sua eficácia em amplificação óptica desde os anos 70,

somente nos fins dos anos 80 os amplificadores Raman começaram a ser mais seriamente

estudados. No entanto foi no final dos anos 90 e ı́nicio dos anos 2000 que os amplifica-

dores Raman ganharam o mercado de telecomunicações, principalmente em virtude da

popularização de sistemas de transmissão de dados em longas (300km-800km) e muito

longas distâncias (> 800km).

O amplificador Raman usado em nossos experimentos foi montado no próprio labo-

ratório. Ele é composto de um Laser Raman (Keopsys model OI RFL 1426 20 FA)
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operando em 1426nm cont́ınuo e com capacidade de até 2W de potência, esse laser bom-

beia um rolo com 0,5 km de fibra óptica com compensação da dispersão de grupo (DCF

FiberLogix, U.K.), dois circuladores ópticos em cada ponta do rolo de fibra completam

o amplificador. Um desenho esquemático pode ser visto na figura 5.5. O pico de ganho

nesta montagem está localizado em torno de 1526nm, um sinal injetado num intervalo de

1515nm-1525nm pode conseguir até 15dB de ganho óptico. Uma curva de caracterização

do ganho do amplificador com o laser de bombeio operando à 650 mW pode ser visto em

5.6.

Figura 5.5 Esquema da montagem do ampli-
ficador Raman usado em nosso experimento.

Figura 5.6 Espectro de ganho do AR com o
laser de bombeio em 1426 nm operando a 650
mW com 0,5km de comprimento da fibra.

5.3.2 Montagem experimental

O aparato experimental para uma medida de “dois tons” está esquematizado na figura

5.7, o esquema mostrado é de um medida sem amplificação. O esquema para a medida

da figura de rúıdo e do ganho difere deste apenas pela ausência de um dos geradores de

RF. Nosso aparato experimental consiste de dois geradores de RF (Synthesized Signal

Generator MG3692B da ANRITSU e Agilent Analog Signal Generator E8663B). Cada
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gerador ejeta uma onda senoidal em um intervalo de 2 a 9 GHz separadas de 1MHz,

este sinal é combinado e injetado num modulator elétro óptico Mach-Zehnedr de niobáto

de ĺıtio (JDSU X5 10Gb/s). Esse modulador é alimentado ópticamente por um laser de

diodo (Agilent Tunable Laser 8164A) com 4dBm de potência óptica em 1530nm. O sinal

óptico modulado percorre 100m de fibra óptica mono modo (SMF28) até ser detectado

por um fotodetecto rápido (New Focus model 1411) com 20GHz de largura de banda.

Esse sinal é então analizado num analizador de espectro elétrico (Agilent E4446A power

spectrum analyzer).

Figura 5.7 Montagem experimental de uma medida de dois tons sem amplificação, MZM é o
modulador eletro óptico Mach-Zehnder e FD é o fotodetector

Na figura 5.8 é mostrado o esquema com o AR incluso. Um filtro óptico com largura

de banda de 1 nm e taxa de extinção de 40dB é colocado após o circulador de sáıda

para separar o sinal amplificado do rúıdo provocado pelo laser de bombeio e pela emissão

espontânea.

Nossas medidas de performance (principalmente o SFDR) foram limitadas devido ao

fotodetector rápido usado para converter o sinal óptico em elétrico. Nosso fotodetector

opera linearmente com potências de até 5dBm. Como a potência de sáıda do modulador

era de 1dBm1, foi posśıvel amplificar o sinal de sáıda do Mach-Zehnder apenas com 4dB de

1Foi tentado utilizar uma potência óptica menor no modulador, porém os resultados foram muito
piores
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Figura 5.8 Montagem experimental de uma medida de dois tons com amplificação Raman

ganho no amplificador. Se pudessemos amplificar esse sinal com ganhos ópticos maiores,

certamente obteriamos resultados mais expressivos. Contudo as medidas foram úteis para

comparar o sistema com e sem amplificação óptica, e mostrar o impacto positivo de um

AR no meio de transmissão.

As medidas de ganho de RF se mostraram menos senśıveis à potência óptica de

entrada no modulador Mach-Zehnder e desta foram feitas com uma potência óptica de

entrada menor. Como a potência óptica de sáıda do modulador era menor, a amplificação

desse sinal pode ser feito com dois parâmetros diferentes do amplificador Raman: ganho

óptico de 4dB e ganho óptico de 7dB. As medidas de ganho de ambos os esquemas (sem

amplificação e com amplificação) foram realizadas com o aparato experimental mostrado

nas figuras 5.7 e 5.8 usando apenas um gerador. Ganhos relativos no sinal de RF de 15dB

e 9dB para as medidas feitas com o AR operando com 7dB e 4dB de ganho óptico em

relação ao sistema sem amplificação óptica foram obtidos.

Um gráfico com o impacto da presença do AR no meio de transmissão em comparação

com um sistema sem aplificação óptica é mostrado na figura 5.9. Neste gráfico estão

mostrados as diversas medidas de ganho ĺıquido no sinal de RF obtidos nas medidas com

o conjunto de frequência 1,2,3,4,5,6,7,8 e 9GHz. Podemos ver que os valores da ganho

ĺıquido do sinal de RF são quase todos negativos, isso se deve ao fato dos dispositivos
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do sistema, principalmente o modulador Mach-Zehnder, apresentarem uma alta perda de

potência óptica.
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Figura 5.9 Ganho do sinal de RF para o intervalo de frequências 1-9GHz para ambas as
montagens: Sem amplificação e com o AR operando com 4 e 7 dB de ganho óptico

Os resultados para a figura de rúıdo no sistema amplificado e sem amplificação estão

comparados na figura 5.10. Podemos ver que o sinal de RF na montagem com o ARF

operando com 4dB de ganho óptico obteve melhoras de até 18dB em relação ao sistema

sem amplificação. Tal resultado é efeito do pequeno rúıdo introduzido no sistema com a

inclusão do ARF, em contrapartida com o significativo ganho que podemos obter com ele.

Devido a limitação na potência máxima do detector não pudemos extender essa medida

para ganhos maiores, porém tendo em vista os resultados obtido nas medidas do ganho

de RF melhoras na relação sinal-rúıdo são esperadas se o amplificador operar com ganhos

ópticos mais elevados.

Nas medidas de SFDR tivemos alguns resultados animadores. Considerando que a

medida de SFDR tem uma clara dependência com o ganho e o sinal-rúıdo do sistema e

que a inclusão de um AR teve um impacto positivo em ambos os parâmetros, era de se
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Figura 5.10 Comparação entre as figura de rúıdo do sistema amplificado em 4dB de ganho
óptico e sem amplificação

esperar uma melhora nos valores do SFDR após a inclusão do AR.

A figura 5.11 mostra uma comparação entre duas medidas de SFDR feitas com e sem

inclusão do AR. Esta medida foi feita com os geradores de frequência operando na faixa

de 3 GHZ com 1 MHz de separação entre os dois tons.

Figura 5.11 Medida de SFDR em 3 GHz com e sem amplificação óptica.

Podemos notar que a relação entre o incremento do rúıdo e o incremento do sinal

fundamental teve um balanço positivo, haja visto que o rúıdo teve um incremento de 4
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dBm enquanto o sinal fundametal aumentou 13 dBm, propiciando um aumento de 8 dBm

no valor do SFDR para essa frequência.

Na figura 5.12 podemos ver os valores do SFDR medidos na medida de “dois tons”

para os pares de frequências 2,000-2,001 GHz; 3,000-3,001 GHz; 4,000-4,001 GHz; 5,000-

5,001 GHz; 6,000-6,001 GHz; 7,000-7,001 GHz; 8,000-8,001 GHz e 9,000-9,001 GHz. Os

valores do SFDR não foram os mesmos para todas os pares de frequências como podemos

ver na figura 5.12, isso pode ser explicado devido à diferença nas perdas apresentadas

pelos dispositivos do sistema. O modulador Mach-Zehnder, por exemplo, apresenta uma

diminuição na resposta, ou seja perda na capacidade de modulação, com o aumento da

frequência a ser modulada.

Figura 5.12 Comparação entre os valores do SFDR para frequências de 2-9 GHz com e sem
amplificação óptica.

As perdas, tanto no modulador quando nos demais dispositivos é crucial na perfor-

mance de sistemas de RsF. A figura 5.13 mostra a depêndencia do SFDR e função das per-

das apresentadas no sistema. Essa medida foi feita colocando progressivamente atenuado-

res ópticos na entrada do fotodetector, deste modo obtemos várias valores de perda total

no sistema. O primeiro ponto do gráfico corresponde a perda intŕınseca do sistema (mo-

dulador Mach-Zehnder+fibra+fotodetector) enquanto os demais pontos são feitos com
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utilizando e esquema (modulado Mach-Zehnder+fibra+atenuador óptico+fotodetector).

Os atenuadores ópticos usados foram de 5dB, 10dB, 15dB e 20dB. Trocando um atenua-

dor por outro, obtemos as perdas indicadas no gráfico 5.13, e seus respectivos valores do

SFDR.

Figura 5.13 Valores de SFDR em função das perdas na COE para uma frequência de 2 GHz.

Esta dependência dos valores de SFDR com as perdas na COE, está de acordo com

o comportamento dos sistemas RsF revisados na literatura [85]. Este comportamento

dos sistemas de RsF torna ainda mais importante o uso de amplificadores ópticos no

meio de transmissão, dado que cada subdivisão no meio de transmissão óptico adiciona

uma perda a mais no sistema. Em sistemas que alimentam uma grande quantidade de

acessos remotos, e consequentemente apresentam grandes perdas do sinal óptico o uso de

amplificadores ópticos torna-se indispensável.

5.4 CONCLUSÕES

Como dito no decorrer do texto, devido a limitação imposta pela capacidade do foto-

detector de operar linearmente com potências altas frustrou nossas expectativas de obter

valores comparáveis aos dos sistemas mais estudados.

Para os valores obtidos no ganho, o melhores resultado foi obtido para a frequência
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de 1GHz, apresentando um aumento de 15dB de ganho em relação ao sistema sem am-

plificação óptica. Este resultado mostrou-se em concordância com os valores encontrados

nas referêncas [86] e melhor que os encontrados em [87]. Para frequências maiores os

resultados ficaram de acordo com a literatura [86].

A figura de rúıdo foi onde o sistema teve um desempenho muito inferior em relação

àqueles revisados na literatura, valores como 57 dB foram nossos melhores resultados,

para o sistema com amplificação operando a 1GHz. Valores de 12 dB [86] e 17 dB [88]são

reportados na literatura. Mostrando que nosso sistema está muito distante de ser bom

nesse quesito. Porém o AR apresentou uma melhora de até 20dB na figura de rúıdo em

relação ao sistema não amplificado em 9 GHz por exemplo.

Como o SFDR está intrisicamente relacionado à figura de rúıdo do sistema, não ob-

temos valores competitivos. Não obstante, valores de 95 dB.Hz2/3 foram obtidos para as

frequências de 1, 2 e 3GHz, apresentando uma melhora de até 8 dB em relação ao sistema

sem amplificação, enquanto valores de 90 dB.Hz2/3 foram obtido para a frequência de

9 GHz apresentando uma melhoria de 7 dB. Se estivermos considerando uma aplicação

como por exemplo de redes sem fio onde um SFDR de no mı́nimo 80 dB.Hz2/3 é ne-

cessário, podemos indicar o uso do AR para esse tipo de aplicação.

Em sistemas de alta performance que necessitem de um ganho óptico razoavelmente

alto, o AR pode ser uma alternativa, haja visto sua flexibilidade em relação a banda de

amplificação. Diferentemente de amplificadores a fibra dopada de érbio e amplificadores

de semicondutor, o AR pode operar em bandas menos exploradas como a banda de

1300 nm e 810 nm simultâneamente à banda de 1550 nm (comercialmente mais comum),

necessitanto apenas dos devidos lasers de bombeios.
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CONCLUSÕES E PERSPECTIVAS

Nesta tese, estudamos dois temas que tem em comum a indução da não-linearidade

dos materiais com o uso de lasers intensos. Para cada parte da tese podemos tirar algumas

conclusões.

� Os compósitos nanométricos de ouro exibiram ı́ndices de refração bastante altos se

considerarmos a pouquissima quantidade de material (lembrando que o compósito

tinha apenas uma monocamada de ouro). Valores como ≈ 10−11cm2/W para esses

compósitos com part́ıculas de altura nanométrica significa um valor de não line-

aridade eletrônica de 109 vezes maior que a não linearidade do CS2. Os valores

de absorção não linear foram igualmente grandes com valores ≈ −10−7cm/W , e

≈ +10−7cm/W respectivamente para os compósitos antes e depois do tratamento

térmico. Aplicações tipo chaveamento óptico em comprimentos de onda no infra-

vermelho e sensoriamento devem ser obtidos nessas amostras devido aos altos va-

lores de n2. O resultado mais significativo para esses filmes foi a inversão do sinal

da não linearidade, para ambos refração e absorsão, constatada nos compósitos

nanométricos em função do tratamento térmico. Argumentos sugerindo que essa

inversão foi ocasionada pela mudança nos mecanismo de absorção da luz pelo ouro,

devido ao confinamento do material em estruturas nanométricas foram sugeridas

com base em trabalhos anteriores dispońıveis na literatura. Experimentos medindo

não linearidades e principalmente relaxações com esses filmes em comprimentos de

ondas espećıficos podem ser realizados no intuito de elucidar algumas dúvidas ainda

79
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pendentes sobre essa mudança de comportamento.

� Os filmes micrométricos representam uma continuação dos estudos começados com

os filmes nanométricos. Nosso objetivo era estudar a relação do efeito de diferentes

rotinas de tratamento térmico na não linearidade desses filmes. Os filmes expostos

ao tratamento térmico com temperatura de 650oC por 20h tiveram valores melhores

do que aqueles expostos a temperatura de 900oC por apenas 1h. Amostras com

tratamentos térmicos mais precisos e variados podem ser tentados o que facilitaria

o entendimento de formação dos agregados e a relação destes com a não linearidade.

� A amplificação Raman por sua vez, mostrou se uma técnica apta de operar em

sistemas de distribuição em fibra de sinais de luz modulados com RF. Valores de até

1dB de ganho (17dB em relação ao sistema sem amplificação) foram encontrados.

As figuras de rúıdos foram melhoradas em até 15dB em relação ao sistema original.

Essa melhora na figura de rúıdo teve reflexos também no incremento dos valores de

SFDR encontrados. Valores para esse parâmetro de ≈ 100dB/Hz3/2 significaram

uma melhora de 8dB em relação ao sistema original sem amplificação. Limitantes

experimentais, como a capacidade do fotodetector, contribuiram para que os baixos

resultados obtidos.



APÊNDICE A

MODELO DE MAXWELL-GARNETT

Apresentaremos aqui uma abordagem do modelo de Maxwell-Garnett como feita em

[64], concebida para filmes metálicos depositados sobre substratos dielétricos. Os auto-

res propõem uma geometria diferente daquela encontrada na figura 2.1 onde ao invés de

esferas metálicas encontra se cilindros infinitamente longos paralelos entre si e perpendi-

culares ao campo aplicado, conforme figura A.1.

Figura A.1 Compósito proposto por Maxwell-Garnett.

Nestas condições um cilindro de raio R e constante dielétrica εp imerso em um meio

hospedeiro de constante dielétrica εH sob a influência de um campo E, possui uma pola-

81
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rização dada por,

Pcil = εH
R2

2

εp − εh

εp + εH

E = αcilE. (A.1)

A densidade de polarização total será a soma da polarização das duas componentes logo,

P = PH + NPp = χE + NαcilEloc, (A.2)

onde agora aparece o campo local Eloc Este é o campo a qual cada cilindro está sujeito

pois cada part́ıcula gera um campo próprio que é contrário ao campo aplicado (ver figura

2.5). Podendo ser calculado se retirarmos as part́ıculas e no local inserir um cilindro vazio,

e deixar todo o restante sem mudanças. Deste modo o campo local pode ser escrito por,

Eloc = E +
2πPH

εH

, (A.3)

substituindo essa expressão em A.2 obtemos a susceptibilidade para um meio composto,

χ = χH +
Nαcil

1 − 2πNαcil

εH

. (A.4)

Esta expressão reescrita com as constantes dielétricas, nos dá a relação de Maxwell-

Garnett,

ε − εH

ε + εH

= f
εp − εH

εp + εH

, (A.5)

onde f é o fator de preenchimento.

O campo dentro do cilindro levando em consideração a constante dielétrica ”efetiva”

é dada por,

~Ep =
ε + εH

εp + εH
︸ ︷︷ ︸

η

~E. (A.6)

onde η é novamente o fator de campo local.

Para obtermos uma expressão para a componente não lineares efetiva do composto,
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podemos supor que apenas a part́ıcula exibe não linearidade, dado isso, a partir da

equação A.5 temos,

∂

∂ε

(
ε − εH

ε + εH

)

∆ε = f
∂

∂εp

(
εp − εH

εp + εH

)

∆εp. (A.7)

derivando os dois lados e realizando as devidas substituições obtem se,

∆ε = fη2∆εp, (A.8)

se considerarmos ∆εp como uma correção da constante dielétrica, podemos associá la a

não linearidade Kerr da part́ıcula, assim

∆εp = 4πχ(3)
p |Ep|

2 = 4πχ(3)
p |η2||E|2 (A.9)

e substituindo em A.8 (considerando igualmente que ∆ε = 4πχ(3)|E|2) temos,

χ(3) = fη2|η2|χ(3)
p . (A.10)

onde podemos notar uma dependência de um fator 4 da susceptibilidade com o fator de

campo local.



APÊNDICE B

TEORIA DA TÉCNICA DE VARREDURA-Z USANDO

LASERS COM ALTA TAVA DE REPETIÇÃO.

Para estudar a influência da temperatura na variação da transmitância algumas con-

siderações devem ser respeitadas para o modelo tais como:

� A amostra deve ter uma espessura menor que o parâmetro de Rayleigh, ou seja

L << z0 e L << z0/∆Φ onde ∆Φ é a variação de fase.

� A seção transversal do feixe deve ser menor que a amostra .

� Potência do laser deve ser baixa a ponto de efeitos com convecção térmica serem

despreźıveis em relação à condução térmica.

� Homogeneidade de modo a garantir que a variação do ı́ndice de refração em função

da temperatura dn/dT seja constante ao longo da amostra. Como também para

satisfazer a lei de Beer.

Primeiro calculamos a distribuição de temperatura gerada pelo laser na amostra, devido

a absorção de luz pelo meio. A densidade de energia devido a absorção de q fótons por

um meio irradiado por um laser com taxa de repetição f pode ser escrita como:

E(z, r) = qhνNσf

∫ τ

0

Iq(z, r, t)dt, (B.1)

com hν sendo a energia do fóton (J), N é a densidade dos centros de absorção (cm−3), σ

é a seção transversal de absorção multi fotônica (cm2qsq−1), I(z, r, t) é a distribuição do
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fluxo de fótons de cada pulso, por fim f é a taxa de repetição do laser, e τ a duração do

pulso. Considerando que o laser opera apenas no modo TEM00 a distribuição de fótons

I(z, r, t) obedece a relação:

I(z, r, t) =

[
2P (t)

πw2(z)

]

exp

(
−2r2

w2(z)

)

, (B.2)

sendo P (t) a potência do pulso e w(z) a cintura do feixe em z. Dado isso, podemos supor

que o calor gerado num infinitésimo r + dr na unidade temporal é;

E(z, r)2πrdr = qhνNσf

[
2

πw2(z)

]q

exp

(
−2qr2

w2(z)

) [∫ τ

0

P q(t)dt

]

︸ ︷︷ ︸

H(q)

2πrdr. (B.3)

Usando essa expressão como a fonte de calor do sistema, podemos calcular o gradiente de

temperatura deste a partir da equação de condução de calor. Considerando o meio semi

infitino de modo que o fluxo de calor é na direção radial a equação de condução tem a

forma:

∂∆T ∗(r, t)

∂t
= κ

∂2∆T ∗(r, t)

∂r
+

E(r)

̺C
, (B.4)

onde ̺ , C e κ são respectivamente, a densidade a capacidade caloŕıfica e a condutividade

térmica do meio e ∆T ∗ é o gradiente de temperatura. Para resolver esta equação fixamos

as condições de contorno em,

∆T ∗(∞, t) = 0 , para t > 0

∆T ∗(t, 0) = 0 , para r < ∞

Com essas condições de contorno o problema é resolvido usando funções de Green, tal

que a solução pode ser expressa como :

∆T ∗(r, z, t) = qhνNσf

[
2

πw2(z)

]q−1 [
H(q)

4πκq

](

Ei

[
−2qr2

w2(z)

]

− Ei

[
−2qr2

w2(z)

1

1 + 2qt/tq

])

.

(B.5)
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Onde Ei é chamada função integral-exponencial, tc = w2/4D é o tempo caracteŕıstico da

difusão com D = κ/̺C sendo o coeficiente de difusão. Este ∆T ∗ implicará numa variação

do ı́ndice de refração dependente da temperatura de modo que teremos,

n = n0 +
dn

dT
∆T ∗. (B.6)
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Consideramos que nosso laser emite pulsos com um campo gaussiano de amplitude

Gent. Este campo ao passar pela amostra sofre uma variação de fase devido ao gradiente

de temperatura de modo que na sáıda da amostra tal campo é:

Gsai(r, z, t) = Gent(r, z, t)exp

(

−ik
dn

dT
∆T ∗(r, z, t)L

)

, (B.7)

onde L é o comprimento da amostra.

Devemos então determinar como esse campo propaga no eixo (r = 0) até o detector

localizado em z = d, pois desta forma podemos determinar o sinal da lente térmica (em

t = 0) e à partir dáı plotar uma curva com o t fixo em função da posição (z) da amostra,

de modo a encontrar um Zscan dependente do tempo, onde na diferença pico-vale estarão

presentes as contribuições termo-ópticas da não linearidade. O campo no eixo a uma

distância d pode ser expresso por:

F (0, z, t) =
2π

iλ(d − z)
J0(0)

∫
∞

0

r′Gsai(z, r
′, t)exp

[
iπr′2

λ(d − z)

]

dr′, (B.8)

onde J0 é a função de Bessel de ordem zero, e λ o comprimento de onda da luz.

Valendo se dos fatos que; o detector (d) está localizado numa condição de campo dis-

tante (região de Fraunhofer), e a não linearidade térmica é pequena. Podemos aproximar

a exponencial de 3.7 pelos primeiros termos de uma série de potências, de modo que a

solução para o campo é ;
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F (0, z, t) = Cconst×














1 − i

υ(q)
︷ ︸︸ ︷[

kL
qhνH(q)Nσf

2πκ

dn

dT

(
2

πw2
0

)q−1
]

2q(1 + ξ2)q−1
ln

(1 + iξ)(1 + 2qt/tc) + 2q

1 + 2q + iξ














,

(B.9)

onde ξ = z/z0. Com esta relação para o campo podemos calcular o sinal normalizado,

desconsiderando termos com υ2(q) pois o sinal será proporcional a F 2(z, r, t). Temos ;

I(ξ, t)

I(ξ, 0)
= 1 +

υ(q)

q

1

(1 + ξ2)q−1
tan−1

[

2qξ

[(2q + 1)2 + ξ2] tc(ξ)
2qt

+ 2q + 1 + ξ2

]

. (B.10)

Esta expressão mostra o comportamento do sinal no eixo de propagação do feixe. Pode-

mos notar que a expressão depende de três parâmetros, o número de fótons q, o tempo e

a posição relativa da amostra. Definindo z0 como a posição em que a amostra se encontra

exatamente no foco, encontraremos valores de υ para as posições pré focal e pós focal

onde a intensidade do sinal é máxima ou mı́nima, tais posições são onde será calculado o

∆TP−V , aqui o ∆TP−V representa a diferença de transmissão do sinal entre o máximo e

o mı́nimo de transmissão obtido na varredura.

∆T =
I(ξMAX , t) − I(ξMIN , t)

I(ξ0, t))
, (B.11)

onde I(ξ0, t) é a transmissão quando a amostra está exatamente no foco. Quando de

posse dos dados experimentais (ou seja as curvas onde os valores de υ acusem a máxima

e a mı́nima intensidade) podemos ajustar a equação B.10 de modo a obtermos os valores

de ∆TP−V quando t = 0. Por fim este valor está relacionado a contribuição não térmica

da não linearidade.
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relacionado na tese)

Artigos em congressos.

� D. V. da Silva e A. S.L. Gomes. Impacto de amplificadores ópticos em sistemas
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Baixar livros de Literatura
Baixar livros de Literatura de Cordel
Baixar livros de Literatura Infantil
Baixar livros de Matemática
Baixar livros de Medicina
Baixar livros de Medicina Veterinária
Baixar livros de Meio Ambiente
Baixar livros de Meteorologia
Baixar Monografias e TCC
Baixar livros Multidisciplinar
Baixar livros de Música
Baixar livros de Psicologia
Baixar livros de Química
Baixar livros de Saúde Coletiva
Baixar livros de Serviço Social
Baixar livros de Sociologia
Baixar livros de Teologia
Baixar livros de Trabalho
Baixar livros de Turismo
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