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Resumo

Neste trabalho buscou-se descrever a teoria e a técnica dos chamado fenémenos de
retroespalhamento coerente. Serd descrita a origem fisica do fend6meno e algumas aplicacoes
atuais que demonstram o alcance do mesmo. Além disso, serd relatada experiéncia de
laboratério de montagem de um experimento de retroespalhamento coerente,onde por meio
dainteracao de luz coerente com uma suspensao com particulas aleatoriamente dispersas foi
obtido a intensidade refletida na direcao de retroespalhamento. Em seguida, seréd descrita a
coleta e tratamento dos dados obtidos para suspensoes de nanoesferas e nanotubos de Ta, Os.
Dentro das perspectivas de futuros topicos de pesquisa foi discutida a altera¢do do sistema
pela adicao de uma fonte de luz coerente pulsada que permita obter mais informacdes sobre

o sistema.



Abstract

In this work, i aim to depict the technique and theory of the so called enhanced backscat-
tering phenomena.The physical origin of the phenomena will be discussed and a few current
aplications which show the range of the phenomena will be shown.The experimental setup
of a measurement of enhanced backscattering will be discussed,where for the interaction of
coherente light with a suspension of randomly distributed particles the backscattered light
intensity was obtained. Lastly, the data acquisition and analysis for a coloidal suspension of
Ta, O5 nanotubes and nanospheres wil be showed. Within the perspective of future research
topics it was discussud to alter the system by adding a continuos coherente pulsed light

source which allow us to obtain more information about the system be made.
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Capitulo 1

Introducao

Buscamos neste trabalho descrever determinados regimes de interacao entre a luz e
matéria que nos permite por meio de montagens experimentais relativamente simples obter
informacdes referentes a essa interacao.

A interacdo da luz com a matéria pode basicamente ser definida em dois fendémenos:
absorcao e espalhamento. A absorcao ocorre quando a matéria absorve totalmente o quanta
de radiacdo incidente, podendo ela reemitir parte da energia desta radiacdo em outro com-
primento de onda. O espalhamento ineldstico ocorre quando apenas parte da energia do
quanta € absorvida,tendo uma mudanca no comprimento de onda da radiacdo. No caso do
espalhamento elastico, a luz incide sobre uma particula e é espalhada mantendo o mesmo
comprimento de onda, mas sua direcao pode ser modificada.

Em sistemas espalhadores podemos encontrar diferentes regimes de espalhamento
como o espalhamento tinico, onde a luz sofre um tnico espalhamento ao passar pela amostra
e 0 espalhamento multiplo, quando a luz sofre varios eventos de espalhamento. Nas proximas
secoes definiremos as condi¢oes destes diferentes regimes.

E claro que o tipo de interacdo ndo ird depender apenas da radiacdo. Diferentes materiais
terdo diferentes respostas e poderao ser analisado em diferentes regimes de interacao entre
aluz e a matéria. Materiais metdlicos s6lidos em volume ("bulk matter") irdo interagir de
forma diferente com radiagcdao do que, por exemplo, nanoparticulas desse mesmo material.
Os diferentes estados do material dardo origem a diferentes fendmenos que podem ser
explorados para obtencdo de caracteristicas do mesmao.

O fendbmeno fisico que da origem ao chamado retroespalhamento coerente abordado
nesse trabalho € dito localizacdo fraca da luz. Nele, o fato de luz coerente propagar em um
meio com grande numero de particulas aleatoriamente dispersos faz com que exista uma

intensidade luminosa refletida na direcao de incidéncia da luz maior do que a prevista pela



teoria de propagacao classica. Esse tipo de fendmeno foi estudado primeiramente em relacao
a propagacao de elétrons em metais com alto grau de impurezas. Fendmenos anélogos aos
descritos neste trabalho para a luz, foram previstos e observados para esses sistemas, onde
foram observadas corregdes a condutividade elétrica de metais por conta desses fendmenos.

Tanto elétrons, descritos quanticamente por ondas de probabilidade, quanto a luz, des-
crita pelas equacoes de Maxwell, portanto como onda, estdo sujeitos a esse tipo de fen6meno
quando propagando em meios onde ocorrem um grande nimero de espalhamentos e os
centros espalhadores estao aleatoriamente distribuidos. Podemos ver que o fen6meno de
localizacao fraca nao é caracteristico de sistemas quanticos, como se pensou ao observar
esse tipo de fendmenos para elétrons, mas sim caracteristico de entes cuja propagacao é
descrita por uma equacgao de onda.

Buscamos neste trabalho, descrever efeitos da interagdo eldstica de radiacdo eletromag-
nética coerente com particulas dispersas aleatoriamente num meio, de modo a fazer uma

caracterizacao de propriedades oticas desta solugdo coloidal.

1.1 Livre Caminho Médio

Os diferentes regimes de espalhamento sdo caracterizados por algumas relacoes entre
grandezas caracteristicas dos sistemas e da luz incidente. No caso de distribuicdes aleatorias,
buscamos obter valores médios que nos fornecam informagoes sobre o sistema. Quando
uma onda plana incide sobre uma amostra pouco espalhadora,isto é, com baixa densidade
de particulas, sua intensidade sera atenuada exponencialmente ao se propagar uma dis-
tancia z dentro da amostra, além de também ser dependente do livre caminho médio de

espalhamento (Is) conforme a equagao 1.1.1,

1(2) = 1(0) exp (_l—sz) (L.L1)

O livre caminho médio de espalhamento [, é a distancia média entre dois eventos conse-
cutivos de espalhamento que a luz sofre dentro da amostra. Para determinarmos o regime de
espalhamento que se encontra o sistema, devemos fazer comparacoes e estabelecer relacoes
entre o livre caminho médio de espalhamento (), o livre caminho médio de transporte (I;),
o comprimento do meio (L) onde estdo dispersos os espalhadores e o comprimento de onda
daluz A. No caso do espalhamento tinico em que o processo de espalhamento esteja dentro
da relacdo L <« [, observamos que o foton terd uma probabilidade muito pequena de ser

espalhado, como apresentado na figural.l(a). Ainda na figura 1, podemos observar que a
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Figura 1.1: Espalhamento tinico a) e multiplo b).Retirado de [2]

grandeza [, estd relacionada a concentracao de particulas espalhadoras (p), além de também
1

estar relacionada a sua secdo de choque diferencial de espalhamento (o) da forma /5 = S0

Na figura 1b apresentamos a situacao em que L < [;. Podemos observar que apesar da
luz sofrer multiplos espalhamentos o regime ainda é balistico. Nesta situagado, a luz sofre
multiplos espalhamentos aleat6rios, mas deixa o sistema antes que ela perca totalmente a
informacao de onde veio. Neste regime, a grandeza que se torna importante para caracterizar
o regime de espalhamento € o livre caminho médio de transporte (/;). O livre caminho médio
de transporte (/;) é distancia na qual o f6ton perde a informacao de sua dire¢do original de
incidéncia (Fig 1.2). O mesmo estd relacionado ao livre caminho médio de espalhamento

pela relacao
I

lj=———
T 1-<cosO >

(1.1.2)

onde < cosf >, é o valor médio do cosseno do angulo entre as direcoes de espalhamento e
incidéncia. Na equacao 1.1.2 podemos observar que quando < cosf > =0, [; = [;. Quando
< cosf > #0, o livre caminho médio de transporte serd maior que o livre caminho médio de
espalhamento.

Quando o sistema estiver sob a condicao em que A < [; < L, dizemos que o sistema esta
sob o regime difusivo, pois perdeu a informacao referente a sua direcao de incidéncia ja que
0 mesmo percorreu dentro da amostra uma distancia maior que /;, a propagacdo do f6ton no
meio se encontra no regime difusivo com espalhamento multiplo dos f6tons. Neste regime a

luz segue um modelo de "random walk"através do sistema caracterizado pelo coeficiente de



Figura 1.2: Livre caminho de transporte da luz.Figura retirada de [1]

difusdo D. Neste regime podem surgir fendmenos coerentes, em especial, a localiza¢do fraca
daluz. Esse fendbmeno ocorre quando dois f6tons percorrerem o mesmo caminho de forma
reversa (figura 1.3 ). O ultimo regime de espalhamento é conhecido como localizagao de
Anderson, neste regime a luz € localizada espacialmente e obedece o critério de Ioffe-Regel
dado por I; ~ A/27.

1.2 Origem do Restroespalhamento Coerente

No regime difusivo temos a localiza¢ao fraca da luz, e sob essa condicao temos o feno-
meno chamado de retroespalhamento coerente. Este fendmeno surge da propagacao de
radiacdo eletromagnética coerente num meio turbido, onde temos uma grande quantidade
de particulas aleatoriamente dispersas. O fato de haver uma simetria de reversao temporal
dé origem a fendmenos de interferéncia que nao ocorrem no regime de propagacao balistica
daluz.

O fendmeno que gera o sinal de retroespalhamento coerente pode ser visto na figura 1.3
onde podemos ver que os vetores que descrevem a propagac¢do de duas ondas com momen-
tos reversos,isto é, ondas que percorrem o mesmo trajeto em direcdes contrdrias e portanto
percorrem o mesmo caminho 6tico dentro da amostra. Considerando que ambas ondas
sofreram um nimero n de espalhamentos tal que k; é espalhado pelos centros espalhadores

I, TasTp-.., 2, € @pOs 0 Ultimo espalhamento € descrito por ky,uma outra onda incide com



Figura 1.3: Fen6meno de espalhamento de ondas com momento reversos dando origem a retroespa-
lhamento coerente

vetor k; e sofre o espalhamento no caminho exatamente contrario ry,..rp, r¢, 7, sendo tam-
bém descrito por ky apds o ultimo espalhamento. Teremos, portanto, que as ondas ky de
ambas sequéncias de espalhamento estardao em fase quando espalhadas pela Gltima vez. A

propagacao da luz entre dois pontos pode ser descrita por [2]

Alki, kp) = Y fry, rp)etfrn-ker) (1.2.1)
r,r2
onde f(r},r2) é amplitude complexa que coresponde a propagacao entre dois eventos de

espalhamento localizados em ry e r,. A intensidade serd dada por

|A(ki, kp) 12 = Y fr1, 1) £ (ra, ) @' Kin =k gl (kira=kyr) (1.2.2)
r,r2
e teremos portanto
|Aks, kpl? = Y 1£(r1, r2) P[L+ eFitRpn=r) (1.2.3)

rn,rz
onde teremos um primeiro termo de intensidade relativo a parte incoerente e um segundo

termo que dependera da relacdo entre k; e k¢. Para vetores k; e k¢ sem relagéo, a diferenca de



fase serd aleatoria, e ird contribuir de forma incoerente. No caso em que k; + k¢ = 0, teremos
o caso do retroespalhamento, onde 0 o angulo em relacao a direcao de retroespalhamento é

zero. Podemos ver entdo que a intensidade serd o dobro na direcdo de retroespalhamento.

1.2.1 Cone de Retroespalhamento

As ondas de momento reverso percorrerao um caminho 6tico idéntico entre o primeiro e
dltimo espalhamento. Como podemos ver na figura 1.4 havera uma diferenca de fase entre
as ondas com momentos reversos por conta da diferenca de caminho existente entre a onda
emitida na direcao de retroespalhamento pelos centros espalhadores localizados em r; e r;
que sera dada por (d» — d), que consequentemente gerard uma diferenca de fase entre as
ondas dada por

2n
A¢p = T(dz—dl). (1.2.4)

Essa diferenca de fase pode ser escrita como na equacao 1.2.3 e teremos portanto

A¢p = 27”(15]0+E,-)-(Fn—r*1) (1.2.5)

Essa expressdo pode ser simplificada fazendo certas consideracdes sobre o sistema anali-

sado,temos que |7}, — I}

é expresso por R, a distancia entre o primeiro e tltimo espalhador,
enquanto « € o angulo entre o vetor kr + kje 1, — 71 €

- - 0
|k + kil =2k sen(g)' (1.2.6)
obetendo a expressao
2n 0
A¢p=—2sen|—|Rcosa (1.2.7)
A 2
Para pequenos angulos em torno da direcdo de retroespalhamento, podemos aproximar
seng = g e chegamos a expressao
21
Ap~=-0R (1.2.8)

onde usamos o fato de que numa suspensao coloidal densa cosa = 1 pois, em uma solucao
coloidal densa k¢ + k; e 1, — 11 serdo aproximadamente paralelos. O valor da separagao

quadrética média, no regime de difusdo de f6tons é dada por
2 cly
<R°>=6Dt=6 3 t (1.2.9)

onde D é a constante de difusdo, ¢ o tempo de caracteristico da caminhada aleatéria do f6ton

10



Figura 1.4: Série de espalhamentos que percorrem caminhos reversos com k de incidéncia na amostra
dada por k; e de saida da amostra de kf. Retirado de [9]
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e c avelocidade de propagacado do f6ton no meio. Temos, portanto, que a diferenca de fase

sera

2
A = 7”6\/21ts (1.2.10)

onde s é o caminho total percorrido pelo f6ton dentro da amostra durante os sucessivos
espalhamentos e é dado por s = ct. Para que as ondas com momentos reversos interfiram de

forma construtiva, sua diferenca de fase deve ser pequena. Essa condi¢do pode ser expressa
Ag

2

coeréncia entre as onda mantida, que serd dada por

por 5= << 1. Haverd um angulo critico a partir do qual essa condicao serd respeitada e a

0, ~ A (1.2.11)

V2l
Podemos ver pela equacao 1.2.11 que a condicao de coeréncia entre as ondas reversas,
conforme descrito, ird depender do caminho percorrido pelas mesmas dentro da amostras.
Quanto maior for a distancia percorrida pelo f6ton dentro da amostra, menor serd o angulo
em torno da direcao de retroespalhamento na qual teremos a interferéncia construtiva pelas
ondas que percorrem caminhos reversos. Teremos portanto um angulo critico dado pelo
menor s possivel, onde a partir desse angulo ndo temos mais a ocorréncia do fendmeno de

coeréncia que serd dado por s = [; e portanto

0. = A .
1:V2

Para angulos menores do que 6., um niimero cada vez maior de trajetérias maiores irdo

(1.2.12)

interferir de forma construtiva,para angulo 6 menores que 6, um ntimero cada vez maior de
trajetorias que sdao mais longas(l; < s) irdo interferir construtivamente tendo um aumento
gradual da intensidade até a chegada a 8 = 0, onde todos as trajetdria percorridas pelo fo6ton
e que contam com um caminho reverso estardo em fase, inteferindo construtivamente,
obtendo um méximo na intensidade na exata direcao de retroespalhamento em 6 = 0. Essa
relacao de fase fornece o chamado cone de retroespalhamento, que pode ser visto na figura
1.5.

A obtencdo experimental desse sinal permite a determinacdo da grandeza /;, ao obtermos
a intensidade de luz refletida em pequenos angulos em rela¢do a direcao de incidéncia. Essa

grandeza pode ser determinada aproximadamente pela relacdo 3.2.1 ou utilizando a equagao

12
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Figura 1.5: Figura tipica de cone de retroespalhamento para uma suspensao coloidal.Retirado de [9]
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tedrica obtida na referéncia [2] dada por

-2 |Te L e (1.2.13)
167 |3 (14 22y a0l | 2.

Deve-se mencionar que a equacdo 1.2.13 s6 € valida para a mesma polarizacao do feixe

incidente.
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Capitulo 2

Estado da Arte

Buscamos nessa secdo descrever as primeiras montagens experimentais realizadas ainda
na década de 80 que obtiveram as primeiras evidéncias experimentais da localizacao fraca
da luz. Apresentaremos os artigos originais e os diferentes experimentos que encontram-se

no estado da arte da técnica.

2.1 Experimentos Classicos

2.1.1 Montagem por van Albada e Lagendijk

Na figura 2.1 podemos ver a montagem descrita no artigo de van albada e Lagendijk[3].
Esse experimento, assim como o o de wolf e maret 2.3 foram os primeiros a serem realizados
gue nao apenas obtiveram o sinal de retroespalhamento como forneceram uma explicacao
para o fend6meno por meio da interferéncia construtiva entre ondas que percorrem caminhos
contrérios. O experimento pode ser descrito da seguinte maneira: um feixe de LASER de
HeNe é expandido por uma montagem telescopica, representadas na figura 2.1 pelas lentes
L1 e L2. A primeira lente L1 expande o feixe, enquanto a segunda lente colima o mesmo
ao ser posicionado a uma distancia f2(distancia focal da lente 2) de L1. O feixe expandido
e colimado incide entdao num divisor de feixes representado em 2.1 por BS. Parte do feixe
incide sobre uma amostra numa cubeta. Busca-se entao detectar a luz retroeapalhada pela
amostras de modo a obter o sinal do cone de retroespalhamento.

Essa montagem é extremamente sensivel ao alinhamento dos componentes 6ticos. Nesta
montagem, o divisor de feixes deve ser ajustado de forma a estar no angulo correto para
transmitir a luz retroespalhahada de modo a ser recebida no detector. Isso foi realizado pelos

autores por meio de utilizacdo de uma iris, onde é possivel obter uma abertura de diametro

15



Figura 2.1: Montagem experimental para obervacao do cone de retroespalhamento da luz.Retirado
de [3]

muito pequeno, onde € realizada a incidéncia do centro do feixe, e a luz que ultrapassa esse
componente, na posicao D na figura 2.1. Para realizar esse ajuste com maior facilidade, a
cubeta é entao substituida por um espelho e a reflexdao da luz selecionada pela iris é enviada
ao detector por meio de ajustes na posicdo do divisor de feixes.

Por meio desta montagem e processo de alinhamento, os autores obtiveram os resultados
descritos pela 2.2. As amostras utilizadas foram solucoes aquosas de esferas de poliestireno,
que foram utilizadas pelo fato de praticamente ndo absorverem luz visivel e terem um bom
contraste de indice com o liquido. Foram entao preparadas diversas amostras com diferentes
concentracdes simbolizadas na figura 2.2 por p. Podemos ver que os resultados obtidos
dao suporte a ideia de que a largura angular do cone é inversamente proporcional a /, ja
que os cones com maior concentracdo possuirdo / menor e ocorre um aumento da largura
angular do mesmo. Foi também relatado nesse artigo que enquanto a luz fora do cone tinha
polarizacao aleatoria, na regido compreendida pelo cone, ocorre uma manutencdo parcial da

polarizacdo da luz incidente.

16
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Figura 2.2: Resultados obtidos pela montagem experimental da referéncia [3]

2.1.2 Montagem por Wolf e Maret

O experimento descrito no artigo por Wolf e Maret [8] se tratou da primeira observagao
experimental do fendmeno de retorespalhamento coerente. A montagem experimental foi
feita de acordo com a imagem 2.3 Luz polarizada gerada por um LASER de argonio passa
por uma lente de modo a reduzir a divergéncia do feixe. Parte do feixe € refletido por um
pedaco fino de vidro. A amostra esta contida dentro de uma cubeta de quartzo. Duas iris
foram colocados entre a amostra e o detector, nos locais indicados como pinholes na imagem
2.3, que definiam a resolucdo angular de deteccao da montagem. Um polarizador pode ser
colocado ap6s o ultimo furo e antes da deteccao de modo a investigar o comportamento
da polarizacao da luz retroespalhada. Os resultados obtidos por esse experimento, sdo
resumidos nas imagens 2.4, 2.5 € 2.6

A figure 2.4 mostra 3 curvas diferentes para intensidade registrada na direcao de retroes-
palhamento da luz que incide na amostra.A curva c se trata da luz recebida quando temos
apenas a cubeta vazia enquanto a curva b se trata do sinal recebido quando a cubeta foi
preenchida com 4gua. Finalmente, a curva a mostra o sinal recebido quando temos uma
solucdo de esferas de poliestireno, registrando entdo o o retroespalhamento coerente. As

curvas b e ¢ foram feitas para evidenciar que o sinal obtido quando temos a uma suspensao
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coloidal dentro da cubeta, corresponde realmente a efeitos trazidos pelas particulas dispersas
e ndo por algum efeito de difracdo ou reflexdo do sistema cubeta + dgua.

Na figura 2.5, no gréfico a), temos as curvas 1,2,3 e 4 que sdo os sinais obtidos para
diferentes concentracoes,sendo 1 a maior e 4 a menor, onde ja ndo é mais possivel observar
a formacao do cone de retroespalhamento por conta da baixa concentracdo da amostra. O
gréfico b) informa a relagao entre a grandeza dita como largura efetiva(W, ¢ ¢) definida como
a proporc¢ao da drea sob o pico e a intensidade incoerente. Podemos entdo ver a relagdo entre
essa grandeza e a concentragdo na 2.5, onde os dados dessa relacao sao representados pelos
circulos. Fica clara a relac@o entre a grandeza W, s e a concentracdo de esferas na amostras,
fornecendo evidéncias fortes de que o pico realmente ocorre por conta do retroespalhamento
coerente.

Nesse artigo, foi também analisada a polarizacdo da luz retroespalhada.Podemos ver na
figura 2.6 duas curvas, uma com o analisador posicionado na dire¢do vertical e outra com

o analisador na posicdo vertical. Podemos ver que a luz do cone de retroespalhamento é
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Figura 2.6: Curvas para diferentes posi¢oes do analisador posicionado antes do detector.Retirado da
referéncia [8]

espalhada em sua maior parte com a mesma polarizacao do feixe incidente, mostrando que

a polarizacao é parcialmente conservada no fendmeno de retroespalhamento coerente.

2.2 Restroespalhamento Coerente de luz Raman

Em um artigo recente publicado na revista Nature Photonics por Fazio et al.[4], foi re-
portado pela primeira vez a observa;’ao do cone de retroespalhamento de luz Raman. A
principio, se pensa na excitacao de fonons por meio de incidéncia de luz em um material
so6lido como um efeito ineldstico, que acabaria por quebrar a simetria temporal que gera
o efeito de retroespalhamento coerente. Haver4, entretanto, coeréncia da luz que excita a
amostra e a luz inelasticamente espalhada, desde que considerados tempos e distancias de
coeréncia caracteristicos deste tipo de espalhamento. Neste artigo, é demonstrado que a
natureza coerente do espalhamento Raman pode ser estudada macroscopicamente pela
observacao do cone de retroespalhamento.

No trabalho citado, foi realizada uma montagem experimental onde é observada a luz
espalhada por uma amostra contendo nanofios de Silicio conforme a figura 2.7. Para analisar
o espalhamento de luz dessa amostra, foi obtido primeiramente o sinal de espalhamento
elastico. Para fazer a mesma medicao para o efeito ineldstico, a mostra foi excitada por
luz coerente em 3 diferentes comprimentos de onda, A = 488, 532 e 785nm. O sinal de
retroespalhamento coerente para os 3 diferentes valores de A podem ser vistos na figura
2.8. Podemos ver que conforme o aumento de A, ocorre uma diminuicdo da intensidade

relativa para o espalhamento Raman. Os dados apresentados neste artigo sdo evidéncias
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Figura 2.7: Imagem microscépica da amostra da nanofios de Silicio usado no experimento. Retirado
de [4]
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Retirado de [4]

21



relevantes de que a luz espalhada neste sistema sofre interferéncia construtiva na direcao de

retroespalhamento, fato esse observado pela primeira vez.

2.3 Restroespalhamento Coerente por Atomos Frios

No artigo por Labeyrie et al. [6], é descrita a observacao do fendmeno de retroespalha-
mento coerente por &tomos que sao resfriados a temperaturas de miliKelvin por técnicas de
resfriamento a laser. Nesse experimento, os autores analisaram amostras de Estroncio(Sr)
e Rubidio(Rb), de modo a comparé-los utilizando o conhecimento da estrutura eletréonica
de ambos para observar os efeitos que os diferentes niveis de energia atbmicos causam no

efeito de retroespalhamento coerente.
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Figura 2.9: Sinal de cone de retroespalhamento obtido para dtomos frios de Estroncio e Rubidio.
Retirado de [6]

Os resultados podem ser vistos na figura 2.9. A diferenca observada na intensidade
relativa obtida para os dois conjuntos de dtomos diferentes sdo explicadas pelo fato do Rb
possuir um nivel fundamental degenerado, fazendo com que ocorram diversas transicoes

eldstica e ineldstica, quebrando parte da simetria das ondas com momento reverso ao alterar
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o caminho percorrido. Ja o &tomo Sr possui um nivel fundamental ndo-degenerado, fazendo
com que haja um nimero menor de transi¢oes, quebrando a simetria do sistema um niamero
menor de vezes, causando portanto um aumento maior da intensidade retroespalhada do

que no atomo de Rb.
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Capitulo 3

Medidas de Retroespalhamento Coerente

da Luz em Diferentes Sistemas

Neste capitulo serdo descritos a montagem experimental e resultados obtidos no laborat6-
rio de Otica, (Nano-)Fotdnica e Materiais (OPTMA) do Instituto de Fisica da Universidade
Federal do Rio Grande do Sul como parte do projeto de inicia¢ado cientifica do autor. O expe-
rimento aqui relatado de retroespalhamento coerente foi realizado em parceria com o entao
estudante de doutorado Hemerson Pablo Silva Castro e tinha por objetivo servir como um
instrumento para a medicao do /; de sistemas com distribuicdo aleatdérias. Neste trabalho foi
investigada a influéncia da forma do espalhador sobre o livre caminho médio de transporte
da luz em sistemas coloidais com espalhadores esféricos e tubulares (espalhadores de Ta,Os5
dispersos em PEGyqg).

As amostras foram fornecidas pelo laboratério L3FNano sobre a supervisao do Prof. Dr
Sérgio R. Teixeira. Na figura 3.1 podemos ver resultados de microscopia eletronica de varre-
dura (SEM), as esferas apresentam um tamanho médio de 100 nm e os nanotubos possuem
em média 12 uym de comprimento e a largura das paredes em torno 40 nm. Os espalhadores

foram entdo dispersos em polietilenoglicol 200 em uma proporcao de 20 mg/mL.

3.1 Montagem Experimental

A montagem realizada neste trabalho foi baseada na de van Albada [3], e é representada
na figura 3.2.

Nela utilizamos um laser HeNe, com emissao centrada em 540 nm. O feixe de laser era

expandido (10 mm) e colimado por um telescépio. Apés isto, o feixe passava por um divisor

de feixes, onde metade da luz incidia na amostra e metade era bloqueada. Apés a incidéncia
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Figura 3.1: Microscopia eletronica de varredura de a)nanoesferas e b)nanotubos de Ta; Os

na amostra, a luz retrorrefletida era desviada pelo divisor e incidia numa lente convergente
(40 cm) que focalizava a luz retroespalhada numa camera CCD conectada a um computador.

E interessante a discussdo de alguns ponto que introduziam dificuldades a obtencéo
do sinal desejado nessa montagem. O divisor de feixe € um cubo divisor nao polarizante
com razao 50:50. O feixe entao incidia numa das faces e ao chegar na interface entre os dois
prismas era parte refratada e parte transmitida, como resultado de reflexao total atenuada.O
feixe transmitido era entdo direcionado para a amostra,conforme a figura 3.2. As diversas
reflexdes que ocorrem na interface dos prismas e o ar, apesar da existéncia de camadas
anti-refletoras, geram vérios feixes de menor intensidade cuja direcao deve ser controlada de
modo a ndo influenciar nas medicoes.

Os dados coletados da intensidade retroespalhada sdao obtidos em funcao de uma posicao
x no plano da camera enquanto o modelo teérico descreve essa intensidade em relacao
ao angulo 6 relativo a direcdo de incidéncia da luz.E necessério entdo realizar a conversao
dos dados de x para 8 de modo a obter a modelagem tedrica por meio da equacgao 1.2.13.

Um fator relevante que acaba por simplificar essa relacdo sdo as distancias relativas entre
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Figura 3.2: Esquema de montagem experimental baseada no experimento descrito an referéncia [3]

a amostra, lente e camera.Essas distancias se escolhidas de forma apropriada acabam por
simplificar a relacao entre x e 8, simplificando a conversao entre os parametros. Partindo da
ideia de que o feixe possui um perfil de intensidade gaussiano e uma frente de onda plana,
podemos usar ferramentas da andlise 6tica matricial de propagacdo de feixes de luz para
desenhar o experimento. Tal andlise nos permite descrever um feixe por dois parametros, x,
a distancia do feixe a um eixo 6tico definido e 0 o angulo em relacao ao eixo 6tico por meio

de uma matriz coluna como vista na figura 3.3

X (3.1.1)
ol d.

A interacdo de um feixe com diferentes componentes 6ticos, serd descrita nesse for-
malismo pela aplicacao de diferentes matrizes 2x2, denominadas de matrizes ABCD para

propagacao de raios luminoso. Para determinarmos a relacao entre o feixe inicial e final,
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Figura 3.3: Descri¢cdo de propagacdo da luz em relacdo ao eixo 6tico, retirado da referéncia [10]

devemos aplicar as matrizes referentes aos diferentes componentes 6ticos que interagiram
com o feixe.

Desejamos entdo usar esse formalismo para descrever a propagacao de feixe nessa mon-
tagem, considerando apenas os componentes que realmente alteram as relacdes entre os
parametros iniciais e finais, e ndo causam apenas desvios na direcdao de propagacdo. A matriz

que descreve a propagacao do feixe no espaco livre é dada por

1 d
) (3.1.2)

0 1

e a matriz que descreve o efeito de uma lente é dada por

1 0
(_1 ) : (3.1.3)

- 1

f

Podemos entao relacionar o angulo de saida da luz retroespalhada em relacdo ao eixo
6tico, que terd a mesma direcdo da luz retroespalhada, com a posi¢cdo de deteccao dessa

mesma luz na camera. Teremos portanto a seguinte equagdo matricial:

o e [ [N

Nesta expressao dy e d; sao, respectivamente, a distancia da lente a camera e a distancia da
lente até a amostra. Se definirmos as distancias d, e d; como sendo iguais a distancia focal

da lente, ao realizarmos esse produto obtemos uma relagao simples para x;
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X2 = f91 (3.1.5)

Levando isso em conta, a montagem em laboratério foi feita dessa forma, com a distancia
entre a amostra e a lente(d;) e da lente até a camera(d,), iguais a f(d; = d» = f). Essa
montagem permitia a facil transformac¢do da informacao recebida na camera x; para 6, ao
aproximarmos para pequenos angulos tg(0,) = 60, onde 0, = % Foram obtidos entao os

dados representados nas figuras 3.6 e 3.5.

3.2 Medidas e Analise de Dados

Utilizando a configuracao descrita na se¢ao anterior, obtivemos as imagens na figura 3.4.
A figura 3.4a) apresenta a imagem obtido do cone na direcdo de retroespalhamento em tons

de cinza para nanoesferas e em b) para nanotubos.Podemos representar este sinal como uma

mapa de superficie representado na figura 3.6.

a) b)

Figura 3.4: Imagem do cone de retroespalhamento obtido em laboratério imagem do CBS obtida em
laboratério para a) nanoesferas e b) nanotubos.

Para analisar os dados obtidos, foi utilizado o software Origin de modo a manipular
a imagem e extrair dados de intensidade em funcdao do niimero de pixels, como visto na
figura 3.6.Cada pixel tém dimensoes de 4,8x4,8 um.Ap6s converter o nimero de pixels para
unidade métrica, utilizamos a equacdo 3.1.5 para transformar de posicao para escala angular.
Na figura 3.7, podemos ver os dados(circulos) obtidos através do procedimento descrito
anteriormente, para a) esferas e b) nanotubos. O livre caminho médio de transporte de cada
amostra foi obtido através do ajuste tedrico dos dados experimentais pela equacao 1.2.13.

Para amostra contendo esferas, foi obtido uma valor de /; = 0.99 mm e para nanotubos,
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Figura 3.5: Perfil de intensidade em duas dimensdes dos dados obtidos

l; = 1,25 mm.Como A do feixe era 540 nm, e o comprimento da amostra L=10,0 mm, podemos
observar que A < [; < L, estando portanto no regime difusivo. Analisando os dados obtidos
do experimento, podemos checar sua consisténcia com o esperado pela teoria.Embora
ambas amostras tenham mesma concentracdao de massa, a massa de uma nanoesfera é
muito menor do que a de um nanotubo,o que pode ser visto comparando dimensdes dos
mesmo.As nanoesferas possuem um raio medido de 50 nm, enquanto os tubos possuem
12um de comprimento e 40 nm de largura. Com isso podemos concluir que uma amostra
de 20mg/ml de nanoesferas tém uma concentracao de particulas muito maior do que uma
amostra semelhante de nanotubos. Como foi mostrado na secao 1.2.1, o angulo critico 6,

tem uma relacao inversamente proporcional a /;, dada por

0. =~ A .
1:V2

(3.2.1)

Lembrando que em nossa definicao de livre caminho médio, temos que [ %, el;x la
grandeza [; serd também inversamente proporcional a p. Espera-se, entdo, que a largura do

cone de retroespalhamento obtido para as nanoesferas tenha uma largura angular maior
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Figura 3.6: Perfis transversais de intensidade obtidos na figura 3.4

que o cone obtido para os nanotubos, sinalizando que o /; e ] sio menores para a amostra
com esferas do que para os tubos. Observando a figura 3.7, podemos ver que foi obtido o
resultado esperado quanto a largura do cone, ja que 6. é maior no gréfico a), para esferas do

que no gréfico b), para os tubos.

3.3 Adaptacao Para Feixe de Supercontinuo

Seguindo o projeto de pesquisa realizado no laboratério OPTMA, foi planejado um novo
experimento, utilizando uma nova fonte de luz, chamada supercontinuo para fazer anélise
do experimento de retroespalhamento coerente. Esse tipo de feixe é obtido por meio da
incidéncia de um feixe de luz pulsada, com uma alta poténcia de pico, em um meio que
possibilite uma resposta ndo linear de modo que a interagdao da luz com o meio gere novas
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Figura 3.7: Dados experimentais obtidos com andlise da curva teérica dada pela equacdo 1.2.13

frequéncias.
A intera¢do da luz com o meio serd descrita pela equacao de onda nao-linear:
n?aé>. 1 0% .y

VE-— —FE=———P 3.3.1
c? 0r? €oc? 012 ( )

onde o termo PNL é

PNVl = yE+ y@ B2+ YOS, (3.3.2)

Onde o termo PN é um termo que nos dd a resposta do meio ao campo elétrico incidente
e que acaba por gerar novas frequéncias, causando um alargamento espectral no feixe
incidente. Com uma montagem em que ocorra a localizacao temporal e espacial de um feixo
ultra-curto, é possivel gerar esse tipo de fendmeno nao linear, causando um efeito cascata
em que cada vez mais frequéncias sdo geradas pela interacdo da luz com o meio. Assim pode
se gerar um feixe de luz branca pulsada com alta largura espectral e com duracao temporal
de pulso em torno de ps. Tal feixe de luz permitiria a andlise espectral do restroespalhamento
coerente conforme a montagem na 3.8.

Partindo de um LASER de estado s6lido com um meio de ganho baseado num cristal
de Titanio-Safira cuja largura temporal tem em torno de uma centena de femtosegundo,
buscamos realizar uma montagem experimental que tornasse possivel a geracao desse feixe.

Primeiramente,é necessdrio um meio em que a luz seja altamente localizada espacialmente,
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mente
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Figura 3.9: Secao transversal de uma fibra de cristal foténico. Retirado de refréncia [14]

de modo a obtermos uma forte resposta ndo linear do meio. Com esse objetivo, o meio de
propagacdo da luz escolhida para nossa montagem foi uma fibra de cristal fotoénico (PCF).
Essa fibra tem sua secdo transversal conforme a figura 3.9. Temos dois mecanismos de
confinamento da luz presentes nesse tipo de fibra, o contraste de indice de refragcdo entre o
nucleo s6lido da fibra e as diversas cavidades com ar, e a microestrutura peridédica presente
que forma band gaps para os vetores de onda da luz, selecionando dire¢6es onde podem
ou ndo ocorrer a propagacao. Para que esses mecanismos de localizacdo entrem em acao, é
primeiro necessario que o feixe de luz original seja focalizado no nticleo da fibra, que tem
diametro entre 2,4 e 3,2 pm.

A dificuldade presente nessa montagem é a focaliza¢do do feixe de LASER no ntcleo
micrométrica da PCE Para isso foi usado um aparato de posicionamento com precisdao
submicrométrica onde foi montada a PCF num suporte estdvel projetado especificamente

para essa montagem. O layout final do experimento pode ser visto na figura 3.10.
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Figura 3.10: Montagem experimental para geracao de supercontinuo
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Capitulo 4

Conclusoes e Discussoes

Buscou-se descrever neste trabalho a teoria e a pratica do fendmeno de retroespalhamento
coerente. Para isso, partiu-se da descricao tedrica da interacdo entre a luz e a matéria, de
modo a definir o conceito de espalhamento e partindo disso explicar a origem do fendmenos
de retroespalhamento coerente que surgem por conta dos espalhamentos multiplos em
amostras com particulas dispersas aleatoriamente.

Em seguida, foram discutidas as primeiras observacoes experimentais do fendmeno
realizada na década de 80, onde foram descritas as duas montagens experimentais distintas
utilizadas. Descrevemos entdo duas aplicacoes recentes do fendmeno mostrando novos
resultados referentes ao fendémeno em si e aplicagdes do mesmo.

Por ultimo, descrevemos a pratica de montagem e obten¢do de dados de um experimento
de retroespalhamento coerente baseada em um dos artigos originais que primeiro observa-
ram o fendmeno.Discutimos entdo a analise de dados e alguns resultados obtido no curso do
trabalho em laboratério além de uma possivel adaptacao do experimento de modo a tornar
possivel a obtencao de mais informacdes sobre as amostras por meio da utilizacao de um

feixe de luz coerente com alta largura espectral e baixa largura temporal.
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