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3
Optica N&o-linear

A Optica ndo-linear esta associada aos fendbmenos Opticos que surgem
devido a interagdo ndo-linear da luz com a matéria. Estes fendmenos somente séo
observados quando usamos luz intensa no material. O estudo da dptica ndo-linear
tem aumentado 0 nosso conhecimento a respeito da interacdo da luz com a
matéria, como também uma mudanca na tecnologia, permitindo a criacdo de
dispositivos 6pticos ndo-lineares. Nesta secdo faremos uma ligeira introducgéo
sobre a Optica ndo-linear, como uma breve descricdo da ndo-linearidade de
terceira ordem. Sera abordada a técnica Z-scan capaz de medir as propriedades

Opticas ndo-lineares de terceira ordem.
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3.1.
Nao-linearidade de terceira ordem

Na presente secdo serd abordada uma breve descricdo do efeito ndo-linear
de 3° ordem que surge como um resultado da interacdo da luz com a matéria.
Este efeito é aquele no qual as propriedades Opticas de refracdo e absorcdo sdo
dependentes da intensidade do feixe incidente. Quando o campo elétrico interage
com um material, uma polarizacdo € induzida. Esta polarizacdo esta relacionada
com o surgimento de momentos de dipolos elétricos devido & existéncia de
particulas carregadas. A polarizagdo P induzida num material depende da
intensidade do campo elétrico E da radiacdo incidente. Quando a intensidade do

campo aplicado € baixa, a polarizacdo varia linearmente com o campo elétrico:

P.(t) =&, 7 VE(t) (2.62)

onde £, é a permissividade elétrica do vacuo e ™ é a susceptibilidade linear

do meio. A susceptibilidade linear de 1° ordem é responsavel pelos efeitos opticos

lineares como refracdo e absorcdo. Em um meio isotrépico, a permissividade

elétrica (W) e a susceptibilidade estdo relacionadas por:

e(W) = &, L+ ¥ (W) (2.63)

Neste meio, o indice de refracdo n(w) descreve a resposta optica do meio a

propagacao do feixe e esta associado a susceptibilidade elétrica por:

n*(w) = e(w) = ¢, L+ 1@ (w)) (2.64)

O indice de refracdo pode apresentar uma componente real e imaginaria, isto é:

n=n.+n, (2.65)

onde a parte real do indice de refracdo determina a refracdo e o espalhamento,

enquanto que a parte imaginéria esta associada & absorcéo da luz.
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=

o =2Nn, — (2.66)

Porém, se a radiacdo incidente for de alta intensidade (como por exemplo,

emitida por um laser), a resposta do meio torna-se ndo-linear com o campo
elétrico aplicado. Desta forma, surge uma polarizacdo ndo-linear Py, (t)

dependente do campo E:

P O =&,[xPEQ)+ zPEWQ) +.....+ yWE(1)] (2.67)

onde y@e x®

sdo as susceptibilidades de 2° ordem e 3° ordem
respectivamente. No caso em que ndo ha dispersdo ou perdas, as susceptibilidades
sdo nameros escalares e reais. Porém, se levarmos em conta a natureza tensorial

do fenbmeno, a expressdo geral para a polarizacdo ndo-linear fica:

P ) =¢,[x? EQ)E®)+ ¥ ERQ)ER)E()+......] (2.68)

Vamos somar a equacéo (2.62) com a (2.68) para obter a polarizacao total
induzida devido a interacdo do feixe de alta intensidade.

PT (t) = PL (t) + PNL(t)

P.(t)=¢,[x".E@M)+x? :EQE®) + y® EG)E®)E() +......] ,(2.69)

onde ™ com n = 1,2,3... Sdo tensores de n-ésima ordem e representam as

susceptibilidades de ordem n. A ndo-linearidade éptica de 3° ordem é uma
propriedade encontrada em qualquer material, independentemente da sua simetria
espacial. No caso em que o material € centro-simétrico as susceptibilidades néo-
lineares pares sdo nulas por razdes de simetria®’. A no-linearidade de 3° ordem
gera um efeito dependente da intensidade no indice de refragdo. O indice de

refracdo pode ser reescrito de forma a contar o termo linear e ndo-linear:
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n=n,+n,l , (2.70)

onde N, é o indice de refracdo do meio na auséncia de um campo de luz intensa e

N, o indice de refracio ndo-linear dado por:

= (Z) Re(z) 2.71)

onde ¥ éa susceptibilidade de 3° ordem. A intensidade | da radiacdo laser é
dada por:
| =2n,e,c| E(W) > . (2.72)

A parte da polarizacdo ndo-linear que influéncia na propagacéo do feixe é:
P (W) =3e, 2 (W) | E(W) |* E(W) (2.73)

Adicionando a contribuicdo da parte linear na polarizacdo, obteremos a

polarizacdo total que é dada por:

P(w) = &, (WE(W) +32, 7 (W) | EW) | E(W) = &, 2 EW)  (2.74)

onde zy =x® +37® |E(W)|* (2.75) é a susceptibilidade efetiva do meio.

Para determinar a relacao direta entre a susceptibilidade de 3° ordem com o indice

de refracéo ndo-linear, utilizaremos a seguinte equacdo®":
N, =1+ Yo (2.76)

Se substituirmos a equacéo (2.70) no lado esquerdo da equacdo (2.76) e a equagéo

(2.75) sobre o lado direito da equagéo (2.76) veremos que:
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[Ny +2n,n&,c| E(W) 12 =1+ x® +3x® |E(W) (2.77)

Expandindo a expressdo acima e mantendo os termos até a ordem de | E(w) |,

obteremos os indices de refracdo linear e ndo-linear:

n, = 1+ y)"? (2.78)
3
n,=———Re(x?) (2.79)
4n,"&,C

Sabendo que em regimes onda ha feixes com altas intensidades o indice de

absorcdo, assim como o indice de refracdo n, tem uma dependéncia com a
intensidade dada por = «, +a,| . Podemos seguir os mesmos passos adotados

acima para obter a expressao da absor¢do nao-linear:
3

wW
= _Im(x®) 2.80
2N, &,C° (2:80)

a,

Na presente dissertacdo estaremos preocupados na determinacdo do indice

de refracdo n&o-linear assim como o coeficiente de absorcdo ndo-linear antes e
depois do aquecimento de filmes finos de Au para 3 espessuras especificas (6nm,
10nm e 20nm). Para isto, utilizaremos a técnica Z-scan que sera abordada na

secdo seguinte.
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3.2.
Técnica Z-scan

A técnica de varredura Z permite medir efeitos de refracdo ndo-linear (n,) e

absor¢do ndo-linear (c,). Esta técnica vem sendo amplamente utilizada para
caracterizar propriedades Opticas ndo-lineares em nanoparticulas metalicas. Um
feixe com perfil gaussiano, ao se propagar por um meio ndo-linear modifica o
indice de refracdo do material. Em 1990 Sheik-Bahae e colegas realizaram um
experimento objetivando determinar de forma simultanea, o n, e ¢, utilizando
um feixe Unico®. O experimento consiste em transladar uma amostra
perpendicularmente através de um feixe de laser focalizado e analisar o feixe

transmitido para cada posicdo da amostra em relacéo ao foco (figura 12).

Lente Amostra Detector
Abertura
~/ = > 7
Z=0

Figura 12: Esquema ilustrativo do experimento proposto por Sheik Bahae para medir o indice de

refracéio nao-linear e a absorcdo ndo-linear®.

Esta tecnica ficou conhecida como varredura Z (Z-Scan). No percurso do
feixe, em uma regido longe do foco, coloca-se um fotodetector posicionado na
frente de uma iris. O fotodetector detecta a energia transmitida através da iris em

funcédo da posicdo da amostra (figura 13).
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Figura 13: Esquema ilustrativo mostrando a obtencéo da transmitancia em funcdo da posicéo de

varredura Z%,

Observando a figura 13 vemos que é possivel obter o grafico da
transmitancia em funcdo da posicdo Z. Por convengdo adotaremos que a parte
negativa de Z fica ao lado esquerda do foco do feixe. A relacdo entre o raio de

abertura da iris r,, e a transmitancia, que chamaremos de S, é dada por:

2
— I : . - . I
>—), onde W, ¢é a cintura do feixe na posigo da iris. Dois tipos

S=1-exp( 2
Wa
de medidas sdo realizados nesta configuracdo. Uma em que a fenda esta
totalmente aberta (S=1) e outra em que a fenda esta parcialmente fechada (S<1).
A medida que a amostra aproxima-se do foco do feixe, dois efeitos nao-
lineares ocorrem: a absorcao saturada ou a absorcao multifotonica. A absorcao
saturada ocorre quando a intensidade da luz incidente sobre a amostra muda a
populagédo dos estados excitados e do estado fundamental, de modo a reduzir a
probabilidade de absor¢do de novos fotons. O aumento da transmitancia do feixe
pela amostra, devido ao efeito de absorcdo saturada, leva a um aumento na
intensidade medida pelo fotodetector. Este efeito aparece como um pico na curva
de transmitancia versus posicdo Z (figura 14) e o aumento da transmitancia do

feixe reflete na diminui¢cdo do coeficiente de absor¢do do material, portanto, a
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variacdo do coeficiente de absorcdo é negativa. O efeito de absor¢cdo multifoténica
é o inverso, de modo que a probabilidade de absorver novos fétons aumenta
devido ao aumento da intensidade que interage com o meio. O aumento da
absorcéo leva a uma diminuicdo da luz transmitida. Em vez de um pico, veremos
um vale na curva de transmitancia versus posic¢do Z (figura 15). A diminuicdo da

transmitancia estd associada com o aumento da absorgdo resultante de um

a,>0.
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Figura 14: Grafico da transmitancia normalizada em funcéo da varredura Z do filme de ouro antes

do aquecimento a 600°C por 4 minutos.

Além disso, 0 aumento da transmiténcia reflete em um aumento no valor do
indice de refracdo ndo-linear. Analogamente a reducéo da transmitancia diminui o
valor do indice de refracdo ndo-linear. Esta dependéncia pode ser visualizada na
equacao abaixo:

AT, A
n, = 0.25 ,
27.0,406.(1-S)"~.1,.L

(2.81)

onde AT, € avariacdo da transmitancia pico vale , 4 o comprimento de onda da

radiacdo laser, L a espessura da amostra e |, é a intensidade de pico do laser no

foco.
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Figura 15: Gréfico da transmitancia normalizada em funcéo da varredura Z do filme de ouro

depois do aquecimento a 600°C por 4 minutos.
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