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Resumo

Neste trabalho apresentamos a técnica de espelho térmico resolvido no
tempo para estudo das propriedades fisicas de materiais solidos.
Desenvolvemos um modelo completo para a descricdo do perfil de temperatura
e da respectiva deformagao termoelastica induzida por um feixe de excitagéo
com perfil Gaussiano.

Quando o feixe laser de excitagdo incide na superficie do material,
provoca um gradiente de temperatura e uma consequente deformacédo
superficial da ordem de poucos nanémetros. O perfil de temperatura e
deformagdo na superficie da amostra sdo descritas por meio da solugéo da
equacéo de difusao de calor e da equagao termoelastica, respectivamente.

A deformacgédo induzida na amostra atua como um espelho céncavo ou
convexo para um segundo feixe laser, denominado feixe de prova, incidente na
amostra. Este feixe € entao refletido pela superficie deformada e, se propaga
até um detector, o qual monitora a variacdo da intensidade com o tempo. A
propagacédo do feixe de prova é tratada por meio da teoria de difracdo de
Fresnel. Com a expressao de intensidade em fungao do tempo e o respectivo
ajuste com o modelo tedrico podemos obter propriedades 6pticas, térmicas e
mecanicas do material.

O modelo tedrico proposto para o espelho térmico chamado de Modelo
da Lei de Beer (BLM), € uma expressao semi-analitica escrita em termos de
uma integral numérica, resultando em complexas interagcdes matematicas. Para
simplificar os calculos s&o propostos dois modelos que equivalem a
aproximagdes para o modelo da Lei de Beer, no limite para altos e baixos
valores do coeficiente de absorgédo Optica, os quais denominamos de modelo
para alta absor¢ao (HAM) e para baixa absorgédo (LAM), respectivamente.

A influéncia dos parametros experimentais bem como a aplicacdo dos
trés modelos para materiais solidos de diferentes valores de absorgédo Optica,
sao discutidos. Os resultados obtidos sdo comparados com os valores obtidos
na literatura por meio de outras técnicas, e mostraram estar em boa
concordancia dentro do erro experimental, evidenciando que a técnica de

espelho térmico pode ser utilizada para caracterizagdo de materiais solidos.



Abstract

A general and complete theoretical model of the time-resolved thermal
mirror method for the measurement of thermo-optical-mechanical properties of
solid materials is developed. The experimental apparatus is based on two
Gaussian profile lasers beam, with different radii, incident on the material
surface. An excitation beam induces a temperature gradient on the sample and
consequent surface deformation in order of a few nanometers. The temperature
and the deformation profile on the surface are derived by the solutions of the
heat diffusion and the thermoelastic equation, respectively.

A second laser beam is reflected by the deformed surface which its
intensity center at the detector is monitored by a photo-detector and calculated
using the Fresnel diffraction theory. This reflected time-resolved signal provides
the foregoing properties.

The thermal mirror theoretical model called Beer's Law Model (BLM) is a
numeric expression with a complex mathematic interactions. To simplify the
calculations, two simplified models that correspond to the BLM in high optical
absorption limit, High Absorption Model (HAM), and in low optical absorption
limit, Low Absorption Model (LAM), are showed.

The influence of experimental parameters, as well as, the three thermal
mirror models application in solid materials with different optical absorption are
discussed through experimental measurements using transparent samples
(LSCAS glasses doped with neodymium and titanium) and opaque sample
(manganese metal).

The thermal diffusivity is obtained by the thermal mirror method is in
good agreement with the values from the thermal lens spectroscopy. This
result shows that the thermal mirror can be used an useful method for solid

material characterization.
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Capitulo1.

Introducao

Durante a interagdo da radiacdo eletromagnética com a matéria, a
radiacado pode ser refletida, transmitida, absorvida e/ ou espalhada, ainda
podendo ocorrer processos, tais como luminescéncia (absorgao e emissao) e
reacoes fotoquimicas.

Apoés ser absorvida a energia eletromagnética pode ser convertida em
calor induzindo mudanca de temperatura, bem como a variacdo dos
parametros termodinédmicos ou 6pticos, como o indice de refragdo do meio [1,
2].

Uma diversidade de técnicas aplicam diretamente esse conceito de
interacdo, monitorando o fenbmeno de absor¢cdo da energia luminosa e
conversdo em energia térmica, chamados de fenbmenos fototérmicos. Tais
fendmenos baseiam-se no processo de mudanga do estado térmico do material
mediante uma foto-indugao.

O precursor do efeito fototérmico foi o efeito fotoacustico, descoberto por
Alexander Graham Bell em 1880 no seu trabalho do fotofone, que por
limitagdes praticas, como o uso do préprio ouvido como detector, tornou-se
apenas uma curiosidade cientifica [3]. Rosencwaig e Gersho desenvolveram o
modelo tedrico da Espectroscopia Fotoacustica em sélidos [4] por meio da
espectroscopia em solidos, contribuindo assim para ampliar a aplicagao dos
métodos baseados nos fendmenos fototérmicos.

O desenvolvimento do laser na década de 60 se tornou o grande
responsavel pela aplicacdo com éxito da espectroscopia fototérmica. Sendo
amplamente utilizado por ser uma fonte de luz para excitacdo que produz uma
regidao bem definida de aquecimento, essencial para as técnicas fototérmicas. A
escolha do laser é determinada pela poténcia necessaria para produzir o

aquecimento adequado.
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Em 1964, Gordon e colaboradores observaram o efeito de divergéncia
e/ou convergéncia de um feixe laser ao atravessar uma amostra liquida
colocada dentro da cavidade de um laser a gas [5] . Este fendbmeno fototérmico
foi denominado de lente térmica, produzido pelo calor induzido por um feixe
laser de perfil gaussiano. A espectroscopia de lente térmica marcou a trajetoria
da evolugcdo dos métodos fototérmicos como sendo uma das técnicas para
detectar a energia térmica produzida por transi¢gdes ndo-radiativas [1].

Durante as ultimas décadas, as técnicas fototérmicas tém sido
amplamente utilizadas em areas como a Fisica, Quimica e Biologia, sendo
consideradas técnicas que permitem o estudo de amostras orgénicas e
inorganicas, mesmo quando as mesmas sao altamente transparentes.

Nos materiais orgéanicos técnicas fototérmicas tém sido aplicadas, por
exemplo, para estudo de processos que ocorrem na escala de poucos
microsegundos como no caso de reagbes fotoquimicas [1, 6]. E nos
inorganicos, por exemplo, em vidros, tém sido amplamente utilizados na
caracterizagao das propriedades térmicas e oOpticas [7-12] .

Durante a formagdo de um fendmeno fototérmico em material soélido,
quando um feixe luminoso incide em sua superficie, pode causar uma
deformagao superficial, isto porque parte da energia absorvida é convertida em
calor resultando em uma expanséo local no material.

A deflexdo fototérmica (DF) € um meétodo fototérmico que pode ser
empregado na deteccdo da deformagédo, bem como para a caracterizagao de
materiais sélidos [3, 13-17].

A técnica consiste basicamente em um feixe laser para excitacdo da
amostra e outro para monitorar a deformacgao, chamado de feixe de prova,
focado e de didmetro menor que o do feixe de excitagdo. O feixe de prova sofre
uma deflexdo ao atingir a superficie deformada, sendo posteriormente
detectado por um sensor de posicdo ou um interferdbmetro [3, 16] . Neste
sistema o alinhamento em relagao a posi¢cao dos dois feixes torna-se bastante
critico.

Este trabalho tem como objetivo propor um método fototérmico também
baseado na anadlise das deformagdes superficiais de materiais sodlidos,
contendo aspectos experimentais e tedricos. Obtemos desde uma solugéo para

o problema de alinhamento entre os feixes até um modelo tedrico que trata o
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fendbmeno fototérmico associado a temperatura e a consequente mudanca de
aspectos mecanicos da superficie do material. Esta técnica € conhecida como
espelho térmico (ET).

Podemos dividir este trabalho em trés partes. Primeiramente, faremos
consideragdes gerais sobre o fendmeno fototérmico e feixes gaussianos, pecas
fundamentais para o desenvolvimento do modelo tedrico do espelho térmico.
Seguindo, fazemos uma breve apresentagdo de técnicas fototérmicas
baseadas no estudo da deformacéao superficial, com o intuito de demonstrar as
diferencas entre estas e o espelho térmico, quanto ao arranjo experimental
simplificado e o tratamento tedrico do efeito.

Na segunda parte mostraremos o tratamento matematico para o efeito
de espelho térmico, que buscou considerar as possiveis causas e
consequéncias da deformacéo superficial do material. Desde a apresentacao
do perfil de temperatura e deformacdo, a mudanca de fase do feixe refletido
pela superficie deformada, e por fim obtendo uma equacgéo para ajuste dos
dados experimentais.

Um fato de suma importancia neste trabalho € a aplicagdo do modelo
tedrico para materiais com qualquer valor de coeficiente de absorcao optica,
incluindo materiais opacos que podem atingir valores maiores que 10°m™",
como veremos para o caso do metal. Nesta etapa apresentaremos simulagdes
para o modelo tedrico do espelho térmico o qual dividimos em trés casos: o
modelo completo chamado de Beer’s Law Model (BLM), a aproximagédo do
BLM para baixas absorgdes, o Low Absorption Model (LAM) e a aproximagéo
do BLM para altas absor¢gbes chamado de High Absorption Model (HAM).

Na terceira parte sao apresentadas algumas aplicagbes experimentais
para constatagdo da validade do modelo tedrico do espelho térmico em
materiais solidos com diferentes valores do coeficiente de absorgao 6ptica. Os
materiais utilizados foram: o vidro LSCAS dopado com 2% de Nd2Os3 (~100m™),
dopado com 2.5% de TiO, (~500m™) e o manganés metalico (~108m™). Estes
materiais foram escolhidos por abrangerem um grande intervalo de valores
para a absorcdo Optica. Para as amostras de vidros os resultados obtidos
foram comparados aos obtidos por lente térmica, técnica que foi realizada

conjuntamente com o espelho térmico.
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Capitulo2.

Consideragoes Gerais

Neste capitulo sédo apresentadas algumas consideragbes sobre
fendmenos fototérmicos, feixes gaussianos e alguns métodos de detecgao para
deformagéao superficial. Fatores estes, que sado de grande importancia para o

entendimento do método de espelho térmico.

2.1. Fenémeno Fototérmico

Efeitos fototérmicos sdo gerados quando um feixe luminoso incide no
material, sendo parte da energia luminosa absorvida e convertida em calor [18].
Esta geracao de energia térmica pode ocorrer a partir de diversos processos de
decaimento, podendo ser radiativos e n&o radiativos, como indicados na Figura
2.1.

Os processos de decaimento néo térmicos (fluorescéncia, fosforescéncia,
efeitos fotoquimicos e fotovoltaicos, etc.) podem contribuir para a geragao de
calor, de tal forma que as contribuicbes térmicas e nao térmicas se somam
produzindo calor na amostra [18].

O aquecimento fototérmico pode ser produzido com o uso de lasers,
ldmpadas de arco xenbnio ou outras fontes intensas de luz. Essas fontes
luminosas s&o usadas devido a algumas razdes, tais como [18]:

- O aquecimento fototérmico pode possibilitar métodos sensiveis por
deteccao de absorcao 6ptica em materiais;

- Informacdes provenientes dos mecanismos de relaxacdo podem ser
obtidas;

- Aquecimentos muito localizados ou muito rapidos podem ser buscados
para a obtengdo de novas medidas ou produzir novos efeitos. O aquecimento

fototérmico pode resultar em muitos efeitos distintos na amostra, sendo que a
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forma de detecgdo esta vinculada aos mecanismos de decaimento. Alguns
desses efeitos sdo mostrados na Figura 2.2.

Luz incidente

» Absorgao Geracao de calor
Optica

Efeitos
fototérmicos

Luz refletida

A Possiveis geragdes
— Luminescéncia ———] | indiretas de calor

A: radiagao capturada

B: reagdo em cadeia

C: recombinacgéo de portadores
Efeito fotoquimico  ~——— | D: colisbes

L
———  Efeito fotoelétrico  ——»

&——p Transferéncia de Energia ——p»

Figura 2.1: Processos de geragédo de calor na amostra[19].

Radiagéo
modulada
~g Refletividade
. . ~@ (deformacao da superficie)
Efeito fotoacustico -

(onda de pressao) Gas Gradiente do indice

- de refragao no gas

o x Gradiente de
Gradiente do ) temperatura
indice de refragéo Ondas
térmicas
Amostra

Figura 2.2: Alguns efeitos comuns ao aquecimento fototérmico, devido a excitagdo por uma
fonte de luz modulada, que podem ser usados para detectar a energia de absorgdo dptica por

relaxagao térmica [19].
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Parametro Propriedade Técnic~a
Termodinamico Medida Detecgao

| Temperatura | Calorimetria
, ,
Emissao infra-vermelha Radiometria fototérmica

{ | Ondas Actisticas | { Espectroscopia Fotoacustica

’

Lente Térmica

Interferometria Fototérmica

{, ] {

Refragdo Fototérmica

Difracao Fototérmica

\
Figura 2.3: Técnicas fototérmicas de detec¢do para medir diferentes propriedades de materiais

em meio ao um fenémeno fototérmico.

Cada um desses efeitos gera uma ou mais técnicas de deteccao
fototérmica. No caso da fotoacustica, o sistema de deteccdo pode estar em
contato direto com a amostra, assim como na piezelétrica [2] e na
fotopiroelétrica.

Ha outras técnicas em que o sistema de detecgao nao estda em contato
direto com a amostra, como é o caso das técnicas como a lente térmica, o
efeito miragem, a espectroscopia de microondas, o deslocamento superficial
fototérmico, etc. Algumas delas estdo dispostas em um esquema na Figura 2.3,
onde temos o parametro que sofre a mudanca durante o fendmeno fototérmico,
o0 parametro que podemos medir devido a mudanca e a técnica para a

deteccao asssociada.

2.2. Feixes Gaussianos

Aqui faremos um breve comentario a respeito das caracteristicas de
feixes gaussianos, uma vez que o laser é a ferramenta imprescindivel neste
trabalho. E também para facilitar o entendimento dos préximos capitulos,

quanto a nomenclatura e os parametros geométricos para o feixe gaussiano no
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modo TEMgo. A Figura 2.4 mostra um feixe gaussiano (modo TEMgy) e outros

modos.

Moda Transversal de um Feixe Laser

Parfil de Intensidade Padrio do Feixe

A -0
NG|
f C f 002}

Figura 2.4: A) Perfil de intensidade e padrdo de um feixe gaussiano (modo TEMy,) e nos

modos TEMy,; e TEM,, [20]. B) Padrées para os modos de propagacédo de um feixe laser [21].

A distribuicdo da intensidade de um laser dito gaussiano, em qualquer
plano transverso € uma fungdo Gaussiana cilindricamente simétrica. Tal

distribuicao para um feixe com poténcia Py pode ser descrita por [22] :

2r?

e N (2.1)

2P,

I(r.z) =
(r,z) ﬂ[a)(z)r

Sendo a)(z)o raio a uma distancia a partir do eixo do feixe onde a

intensidade cai de 1/e2 (~13.5%) de seu valor maximo. As fracdes da poténcia

total de um feixe gaussiano que estdo contidas na abertura radial de r = ay,
r =15w,e r =2 séo iguais a 86,5%, 98,9% e 99,9%, respectivamente [22].

Feixes gaussianos sao aproximagdes paraxiais para a equagao de onda,
ou seja, quando sua divergéncia é considerada relativamente pequena a
aproximagao ocorre com a omissdo de uma derivada de segunda ordem na

equacao de propagacao (obtida das equagdes de Maxwell), resultando em uma
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equacao diferencial de primeira ordem da qual pode ser obtida a seguinte
solucao [23] :

T 2
U(r,z)= Eoﬁe [+(2)] exp(—i{zcz—arctanzi+ ZI’;F(Z)D (2.2)

c

A eq. (2.2) é a amplitude complexa do campo elétrico para uma luz

monocromatica se propagando na diregdo z. Sendo |Eo| o valor maximo de
amplitude e @, o raio do feixe na cintura (na cintura o raio tem seu valor

minimo no plano z = 0) e x=27/1 é o nimero de onda.

R(z) é o raio de curvatura da frente de onda depois de propagar uma

distancia z do centro da fase, que é dado por:

R(z)= z[1+(’f§ j } (2.3)

E z. é a distdncia confocal que determina a distancia na qual o feixe

pode se propagar sem divergéncia significante. Dentro deste intervalo o feixe

tem raio menor ou igual a \/Ea)o. z. € definido matematicamente como:

zZ = 3 (2.4)

Sendo A é comprimento de onda do feixe.

O raio do feixe varia ao longo de direcdo de propagagdao como uma

o(z) - Q[H(ZEH (2.5)

»(z) cresce gradualmente com z até atingir v2w,em z = z, e continua

hipérbole, que tem a forma:

crescendo monotonicamente com z (Figura 2.5). Para z >> z; podemos dizer
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que o raio do feixe tem uma relagao linear com z dada por a)(z) ~ (a)o/zc)z.

Sendo assim, calculamos a divergéncia do feixe por meio da expressao [24] :

_do(z) _a _ A (2.6)

90
dz zZ, 7w,

Podemos dizer que para z >> z, o raio do feixe cresce linearmente com z

fazendo um cone de angulo 6.

Figura 2.5: Distribuicdo da amplitude para um feixe gaussiano com indicagées da intensidade

I(r,z) ao longo do eixo de propagagéo z. w,, é o raio do feixe na cintura, z; é a distancia

confocal, R(z) é o raio de curvatura, CO(Z) é o raio em qualquer posi¢do ao longode ze 6, é a

divergéncia do feixe.
As frentes das ondas sdo aproximadamente planas em regides proximas

a cintura do feixe, e gradualmente vao tornando-se esféricas longe da cintura.

A medida que se distanciam crescem em ambas as direcdes [25].
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2.3. Métodos de deteccdo para deformacgao superficial

Podemos dizer que os métodos fototérmicos sejam mais sensiveis a
absorcdo Optica do que os métodos de transmissdo, por amplificar
significativamente o contraste do sinal Optico medido, dependendo das
propriedades térmicas e opticas da amostra, da poténcia da fonte de luz usada
para excita-la, bem como dos parametros geométricos do sistema.

A técnica fototérmica conhecida como deflexdo fototérmica, utiliza dois
lasers como fonte de luz, um para excitagdo e o outro para “provar’, ou seja,
monitorar o efeito induzido no material, ambos focados em sua superficie. Tal
técnica pode ser utilizada para analise de materiais sélidos, liquidos ou
gasosos.

A amostra pode absorver parte da radiagdo, aquecendo o gas ou o
liquido depositado sobre sua superficie, e assim induzindo uma deflexdo, ou
seja, um desvio do feixe de prova devido a variagdo de temperatura da
superficie.

Para estudo de materiais solidos é necessario que o liquido ou gas
depositado sobre sua superficie tenha propriedades conhecidas para que se
possa avaliar o efeito do aquecimento gerado na amostra.

O angulo de desvio do feixe de prova esta relacionado com a variagéao
do indice de refragao gerado na superficie da amostra devido ao aquecimento.
Este desvio € detectado por um sensor de posicdo, que permite quantificar a
deflexdo do feixe. A deteccdo também pode ser feita por meio de um
interferébmetro [26].

Este efeito é conhecido como efeito miragem, demonstrado por Boccara
e colaboradores em 1979 [27]. Um esquema da técnica pode ser visualizado na
Figura 2.6. Nesta figura os feixes de excitagdo e de prova sao perpendiculares.
Ha também montagens para avaliar o efeito miragem em que os feixes sao
colineares.

As técnicas fototérmicas baseadas na deformacdo superficial de
materiais solidos sdo amplamente empregadas para estudo quantitativo e
qualitativo das propriedades térmicas e Opticas de materiais soélidos [3, 13-15,
17, 28].
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Legenda
LE: feixe de excitacdo
LP: feixe de prova
M: modulador
L: lente convergente
n: meio com gradiente de indice de refragao
A: amostra
S: suporte
D: sensor de posicao

Figura 2.6: Esquema da técnica de deflexdo fototérmica (efeito miragem)[3] .

Uma técnica que estuda a deformacao superficial via efeito fototérmico é
o deslocamento fototérmico, também baseado no emprego de lasers, um feixe
para excitar a amostra deformando sua superficie e um de prova, ambos
focados na superficie. A detecgao optica deste deslocamento pode ser feita por
um sensor interferométrico ou de posi¢ao. No caso da utilizagdo de um sensor
de posicao, o sinal detectado é dependente do deslocamento da superficie (u;)
e do angulo de incidéncia do feixe de prova.

Uma boa aproximacido para este sinal € considera-lo proporcional a

inclinagdo de deslocamento superficial, duz/dr. Sendo r a direcado radial na

amostra, perpendicular a dire¢cao de incidéncia do feixe de excitagdo. Um
esquema da técnica de deslocamento fototérmico pode ser visualizado na
Figura 2.7.

Os principais parametros que limitam a sensibilidade das medidas de
deformagdo em ambos os casos de deteccgéo (interferométrico e de posi¢ao)
sao, a intensidade do feixe de prova e o ruido espacial. Para maximizar o sinal
da deformacdo € necessario que os feixes de excitagdo e prova sejam
extremamente focalizados na amostra.

O feixe de prova precisa ter menor diametro que o de excitacdo para

permitir uma interpretacdo tedrica simplificada do dado experimental. O
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aumento da sensibilidade pode ser via a maximizacdo da distancia entre a
amostra e sensor de posicdo. O valor maximo para esta distancia é
determinado pela estabilidade do feixe de prova que precisa ter seu didmetro

menor do que o tamanho do sensor.

LE

LP

Legenda
LE: feixe de excitacao
LP: feixe de prova
C: chopper
L: lente convergente
A: amostra
S: suporte
D: sensor de posicao

Figura 2.7: Esquema da técnica de deslocamento fototérmico utilizando um sensor de

posicao[3] .

A técnica de espelho térmico tem sido aperfeicoada em nosso grupo de
pesquisa (Grupo de Estudos de Fenébmenos Fototérmicos - GEFF), e vem se
enquadrando como uma técnica fototérmica versatil para caracterizagcdo de
materiais solidos, ndo somente transparentes como também opacos, o que
engloba um vasto campo de materiais com altos e baixos valores de absorgao
Optica [29, 30].

O espelho térmico tem como referéncia alguns trabalhos ja existentes
que analisam a deformacdo superficial em materiais soélidos, via efeito
fototérmico. A seguir, vamos apresentar comentarios sobre alguns destes
trabalhos.

Em 1990, Kuo e Munidasa [15] publicaram o primeiro trabalho utilizando

um feixe de prova mais largo e n&o focado para detectar a deformacédo
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fototérmica, facilitando assim o alinhamento entre os feixes. O feixe de
excitacao foi focado para ter um didmetro da ordem de 15um e o de prova com
aproximadamente 800um para ser maior do que a deformacgao da superficie.

A técnica foi baseada em método interferométrico. O feixe de excitagao
incidente na amostra foi empregado para deformar a superficie. O feixe de
prova incide na superficie deformada e na ndo deformada do material, fazendo
com que parte deste feixe tenha sua frente de onda distorcida devido a
deformacdo e a outra parte nao sofre distorcdo e estas se superpoem. Assim,
depois de refletido o feixe de prova, evidencia a formagdo de uma figura de
interferéncia. O sinal de interferéncia no detector € dependente da altura da
deformacéao superficial e do coeficiente de reflexdo conforme mostra a Figura
2.8. Neste caso, as equacodes termoelasticas nao foram consideradas, somente

a altura da deformacgéo.

sample

rmodulated thermal bump incident
beamn

reflected de beam —=

reflected ac beam ——y

/

Figura 2.8: Propagacéo do feixe de prova refletido pela superficie da amostra, no detalhe o

fringe patiern

padrédo de franjas obtidas entre as ondas afetadas e ndo afetadas pela deformacgéo da

superficie da amostra [15].

No modelo tedrico é considerado que o perfil de distribuicdo da
temperatura tem o mesmo raio que a superficie deformada. O trabalho ainda
considera a propagacgao dos feixes de comportamento gaussiano facilitando

assim os calculos de difracdo. A limitagdo da técnica esta no conceito de
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interferéncia empregado, pois o tamanho do feixe de prova tem que ser
aparentemente maior do a que area termicamente deformada [31].

Em 1992, Saito e colaboradores [32] desenvolvem a técnica chamada
divergéncia fototérmica (PTD), também com feixe de prova nao focado e sob a
condicdo de ter tamanho maior do que o feixe de excitagdo na amostra. Neste
trabalho os feixes sdo gaussianos, sendo a deformacao na superficie também
considerada de forma gaussiana. Desta forma o perfil espacial da deformacéao
superficial € descrita por uma equagao gaussiana, na qual se determina a
altura da deformacéo (6), conforme mostra a Figura 2.9. Porém os autores ja
trazem um apéndice no trabalho com um tratamento mais rigoroso para a

deformacéo, levando em consideracao termos de tensao.

air air

/////////////////////:am,,.e y//////////////////// zample

Figura 2.9: Esquema da incidéncia e reflexao dos feixes gaussianos de prova antes (figura a) e

depois (figura b) da deformacéo, (6), na superficie da amostra. A incidéncia é quase normal
[32].

O sinal de PTD é obtido por meio da subtracdo entre a intensidade do
feixe refletido pela superficie, antes e depois de ser excitada. A distribuicao
espacial do feixe refletido pela superficie ndo deformada é considerada igual ao
incidente. Depois de excitar a amostra com um feixe modulado e
monocromatico, o feixe de prova incidente é diferente do refletido devido a
expansao da superficie que causa uma divergéncia espacial no feixe refletido.

Outro trabalho relevante é o desenvolvido por Wu [31] em 1996. Wu
mostrou que a técnica de lente térmica na superficie (STL) é tdo sensivel
quanto a espectroscopia fototérmica de deflexdo (PDS), contando com

alinhamento optico menos critico, ilustrado na Figura 2.10. Em ambas as
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técnicas ha um feixe de excitacdo incidente na amostra que provoca
deformacdo na superficie e um de prova que é refletido pela superficie
deformada e posteriormente detectado.

A vantagem que os autores mencionam em relagdo a PDS, é que na
PDS o feixe de prova é focado na amostra sendo seu tamanho muito pequeno
em relagdo a dimenséo lateral da superficie deformada. Ja na STL o feixe de
prova também é focado, porém € no minimo do mesmo tamanho ou maior do

que toda a dimensao da superficie deformada.

Hample

Figura 2.10: Esquema de detecc¢ao da superficie deformada por processo fototérmico
utilizando PDS (a) e STL (b) [31].

Assim, a superficie deformada atua como um espelho nao esférico
distorcendo a frente de onda do feixe refletido. No desenvolvimento tedrico do
trabalho € apresentada uma expressao para o campo elétrico do feixe de prova
refletido no detector em funcéo da altura da deformagao térmica na superficie,
assumindo que sua forma seja gaussiana, porém com uma distor¢do na fase.

O trabalho de Li, 1991, [16] contribuiu de maneira significante para o
desenvolvimento do modelo tedrico do método de espelho térmico.

Li apresenta o modelo tedrico tridimensional para deformacéao
fototérmica pulsada (PPTD), sendo o feixe de excitagcdo pulsado (Figura 2.11).
Em seu trabalho, Li mostra as solu¢gdes numéricas para as equacdes de
condugado de calor e termoelastica. Considerando que a deformacido da
superficie ocorre num curto intervalo de tempo, e que o acoplamento
termoelastico € um processo quase-estatico, ou seja, os termos de inércia da
equacgao termoelatisca podem ser desprezados (suposi¢cao de Duhamel).

Em seu trabalho, Li utiliza um feixe de excitagdo e um de prova, ambos

de perfil de intensidade gaussiana. O laser de prova é focado na amostra e seu
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diametro € de tamanho menor que a dimenséo lateral da amostra. Apesar de o
alinhamento ser mais critico do que os descritos anteriormente, Li obtém boa
concordancia entre seu modelo tedrico, para estudar a deformacéo superficial

de materiais solidos, e seus resultados experimentais.

probe beam r‘:‘

{ sample

Figura 2.11: Esquema do efeito de PPTD [16] .

Feito este breve comentario sobre alguns trabalhos que envolvem o
estudo em superficies deformadas por aquecimento via laser, vamos retornar
ao nosso trabalho.

Baseado no efeito fototérmico, o efeito de espelho térmico ocorre
quando um feixe de excitacdo incide focado em um material sdlido, e parte da
sua energia €& convertida em calor, resultando em uma expansdo e
consequente deformacao local em sua superficie, mostrado na Figura 2.12.

Tal deformagao atua de forma similar a um espelho. Um segundo feixe,
de prova, atinge a deformagédo da superficie sendo entdo refletido e tem sua
frente de onda distorcida causando uma alteracédo em sua fase. Dependendo
da natureza do material soélido ha a formagao de um espelho térmico céncavo
ou convexo na superficie da amostra, divergindo ou convergindo o feixe de

prova, respectivamente, conforme ilustra a Figura 2.13.
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——————7Feixe de prova incidente
----- Feixe de prova refletido

Figura 2.12: llustracdo da formacéo do efeito de espelho térmico devido a incidéncia do feixe
de excitagdo (LE). O feixe de prova (LP) monitora este efeito sendo refletido pela superficie

deformada da amostra.

A
Plano do detector

—-.—..—.. Espelho térmico cdncavo
----- Espelho térmico convexo

Figura 2.13 :Formagéao de espelho térmico na superficie da amostra, mostrando a divergéncia
ou convergéncia do feixe de prova.
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Capitulo3.

Desenvolvimento do modelo teérico para o Espelho

Térmico

Neste capitulo € apresentado o desenvolvimento do modelo teérico para
o0 método de espelho térmico. Iniciando com o calculo do perfil de temperatura
e de deformacg&o na amostra, desde a superficie e a contribuigdo de regides ao
longo de sua espessura, seguido da descri¢ao da diferenca de fase induzida na
frente do feixe de prova refletido pela superficie deformada e a obtencdo do

sinal transiente do espelho térmico.

3.1. Perfil de Temperatura

O efeito na deformacdo superficial é resultado da variagdo da
temperatura numa regido proxima da superficie, de forma que podemos
considerar, para efeito de simplicidade matematica, para amostras nao muito
finas como um meio semi-infinito.

Considerando o sistema em coordenada cilindricas, o perfil de
temperatura dentro de uma amostra semi-infinita, & descrito como a solugéo da

equacao diferencial de conducgao de calor [29, 33]. Tal equagao dada por:

2T(r,z,t)—iv2r(r,z,t)=Q(r,z) (3.1)
ot cp

Sendo k, ¢ e p condutividade térmica, calor especifico e densidade de
massa, respectivamente. Determinamos z = 0 como sendo a superficie da

amostra, como mostrado no esquema da Figura 3.1.
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k... condutividade térmica do ar
T, temperatura do ar
k... condutividade térmica da amostra

T,.: temperatura da amostra k k
LE: feixe de excitagédo ar ar
L: espessura da amostra
LE
Consideragbes:
Ka<< Koy
L=+e
Tal’ Tar
T 1 »
0 L ‘

Figura 3.1: Sistemas de coordenada adotado para resolver a equagéao de diferencial de

condugéo de calor.
As condigdes iniciais e de contorno sdo descritas por:
T(r,z,0)=0 N

T (20,2,t)=0 (3.2)

—aa T(r,z,t)|,_,=0
z
J

O fluxo de calor na interface amostra-ar pode ser considerado nulo,
desde que a condutividade térmica do ar seja muito menor do que a da
amostra [29].

O termo de fonte, Q(r,z), calor induzido pela absorg¢do parcial do feixe de

excitagdo na amostra, para um laser de perfil gaussiano é:

—2r%

Q(r,z)=Qe “Q(z) (3.3)

Com q, = 2feh_ (3.4)
pCﬂ:a)Oe
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Sendo Q(z) a dependéncia do termo de fonte em 2z que analisaremos
detalhadamente mais adiante, A. o coeficiente de absor¢cdao optica no

comprimento de onda do feixe de excitacdo, P, a poténcia do laser de
excitacdo, ®,, seu o raio na cintura e ¢ a fracdo de energia convertida em
calor. Em materiais luminescentes, parte da energia do feixe de excitagédo

(hc/4,,) € absorvida e convertida em calor e parte convertida em luz, gerando

emissao com energia meédia hc/</16m>, neste caso ¢ € dada por [11]:

(3.5)

n é a eficiéncia quantica de luminescéncia, 4, € comprimento de onda
excitagéo e </1€m> € comprimento de onda médio da emissdo de luminescéncia.

Quando n = 0, significa que toda a energia absorvida foi convertida em calor.

Retornando a equacdo de conducido de calor, para obter a solugéo
T(r,z,t) utilizaremos o método de transformadas. Este método consiste
basicamente, em obter uma outra equacdo mais simples, resolver esta nova
equacdo e entdo calcular a transformada inversa da solucdo da equacao
transformada, obtendo assim a solugao original.

Foram utilizadas as transformadas de Laplace, Fourier cosseno e de
Hankel. A aplicacdo de Laplace é geralmente com relagdo ao tempo, a de
Fourier cosseno foi utilizada por satisfazer as condicdbes de contorno na
superficie (z = 0). E a transformada de Hankel é apropriada ao nosso sistema
devido a simetria radial, visto que o operador derivativo se transforma em uma
constante no espaco de Hankel.

A transformada de Laplace é dada por:

F(s)=L[f(t)]=[e='f(t)at (3.6)
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Assim aplicando a transformada de Laplace em ambos os membros da
equacao (3.1), obtendo:

Q(r,z)
s

sT(r,z,s) - C’;vzr(r,z,s) - (3.7)

No sistema de coordenadas cilindrica o laplaciano pode ser escrito

como:

2 2 2
V2:V,2+82:82+r‘1 0 +82 (3.8)
0z® or or 0z

Substituindo (3.8) em (3.7),

2

k k O r,z
sT(r,z,s)—CpViT(r,z,s)—Cpa—z[r(r,z,s)]z Q(r,z)
V4

5 (3.9)

Para continuar buscando a solugdo para T (r,zt), aplicamos uma
segunda transformada, a de Fourier em cossenos (F;), de modo a satisfazer as

condicdes de contorno,
F.(A)= \E [f(z)cos(4z2)dz (3.10)
7T

na equagao (3.9) temos:

F, {;1 f(z)} = -2°F {f(4)} —\F '(0) (3.11)

Q(r,1)
s

sT(r,/l,s)—LVfT(r,/i,s)+L/12T(r,/1,s)= (3.12)
cp cp
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Com

Q(r,2)=Q(r)Q(4) (3.13)

Q1) =F.1{Q(2)} (3.14)
_ar?

Q(r)=Qe “ (3.15)

Aplicando a transformada de Hankel,
Fa)=H{f(r)}=[f(r)ds(ar)rar, (3.16)
na equacao (3.12) juntamente com a propriedade:

{87”187}”04 (-a*F () (ar) ada 3.47)

0

Obtemos:

~ k = Q(e, 1)
sT(a, 4,8)+—(a® + A2)T(a, A,8) = ’ 3.18
(a2.8)+(a* +2)T (@ 2,5) == (3.18)
Sendo T (a,4,s) a transformada para de T(r,zt) e
L _2r? > L,
2 —a e O
Q(e,2)=QQ(1) [e “¥y (ar)rdr = Q,Q(2) B2 ¢
0
(3.19)

Jo € a funcio de Bessel de primeira espécie.
Depois de utilizar trés transformacgdes integrais, podemos reescrever a

solugao T(r,z,t) no espaco de Laplace-Fourier-Hankel como:
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Q(a, 1)

[« -~ 3.20
M(a4.s) s(s+(k/c,o)(a2+/12)) (3.20)
Com
Q(o, L) = Q(a)Q(A)
(3.21)
2 102 o2
Qo) =Q, e 8™

Agora tomaremos o caminho contrario, que €& aplicar as transformadas

inversas em f(a,;t,s)a fim de obter a T(r,z,) novamente. Comegaremos

retornando ao espaco-t, aplicando a transformada inversa de Laplace em (3.20)

temos:
k[a2+lﬂt
T(a A t)= (3((1,&)11(e . (3.22)
pc(a2 +12)
Usando que
-L[a2+,12]t K
1=9 ” “fe el ey, (3.23)
—C(az +/12) 0
ye,

podemos escrever T (a,4,t) no espago de Hankel-Fourier como:

—li&x+lﬂr
T(a,A,t)=|Q(a,1)e *° dr . (3.24)

O — )~

Agora, na equagao (3.24) aplicamos a transformada inversa de Hankel

(H"'{F(«)}), para retornar ao espago-r:

f(r)=H"{F(a)} TF (ar)ada (3.25)
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_ a)%e A2 2z [1+2TJ
e

t
T(rat)=qfQue ° dr (3.26)
0

2
Com tC:CZZ_‘; , denominado tempo caracteristico de formacdo do espelho

2
Oe

térmico e Dzi ou em termos de t,, D= , chamado de difusividade

PC c
térmica.
Temos a solugdo para a equacao de conducdo de calor no espaco
r-Fourier-t, entdo nos resta aplicar a transformada inversa de Fourier em

cossenos, f(z), dada por:
f(z)= \/z IFC(/I)cos(z/i)dxl (3.27)
%

Antes de aplicarmos a f(z), vamos definir Q(z), para casos limites de

valores de A, tendendo a zero e a infinito:

A —0 1 Modelo de baixa absorgao (LAM)

-A.z

Q(z) e Modelo da Lei de Beer (BLM)
2
Ay = 0, (/46 )8(2) Modelo para alta absorgéo (HAM)

(3.28)

O BLM é o modelo completo para estudo da deformacgao superficial para
qualquer valor de A;, o HAM e o LAM sao aproximagdes para casos limites.
Estas aproximacdes foram feitas a fim de simplificar os calculos matematicos
que veremos mais adiante.

Definidos Q(z), vamos determinar a solu¢ao T(r,zt) para cada modelo,
aplicando f(z) em (3.26):

34



a) LAM

Calculando Q(,) através da transformada de Fourier em cossenos no

caso A, —0 (eq. (3.28)), temos:

Q(1)=F,{Q(2)} =F, {1 =~275(2)

Substituindo (3.29) em (3.26), obtemos:

03, 4% 2¢

t
T(r.2.t)=Q,[V2zs()e ° *le dr
0

Usando a transformada inversa de Fourier em cossenos, dada por:
2 o0
f(z)= \ﬁ [T(r,At)cos(z4)dA.
T 0

Temos entdo que T (r,zt)sera:

2r2/wg,
) 1422
tc
T(r.zt)=Q[| e dr
0
.
tC
Substituindo Q, = 2P"‘A‘; ¢ em (3.31) e chamando T, = Foo , Obtemos:
PCITW,, 7 pC

(3.29)

(3.30)

(3.31)
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T (1 =Ty [=52| & dr (3.32)

b) HAM

Calculando Q(,) através da transformada de Fourier em cossenos no

caso A, —x (eq. (3.28)), temos:

2 2
Q(1)=F.{Q(z)}=F, {A—eﬂz)}— A 2. (3.33)

e

Substituindo (3.33) em (3.26), obtemos:

_2r?/wg,
t w3 %27 1+%
2 8 t. c
T(r,4,t)=Q e cle dr (3.34)
0.!/\6\/2% 17
+7
( tcj

Aplicando a transformada inversa de Fourier em cossenos em (3.34),

obtemos a T{(r,z,t), dada por:

e dr (3.35)

P.A

Substituindo Q, = 2k, *~¢ em (3.35) e chamando T, :ﬂ, obtemos:

PCITW,, 7 pC
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_22th 1+&
L 490" t
T (1, 2,)=T, [ —=| e dr (3.36)
0 e 7 AN\
Vr 04 w? [1 +27J
e tc

c) BLM

Calculando Q(,) através da transformada de Fourier em cossenos no

caso A, =€ (eq. (3.28)), temos:

B B A 12 A
Q(2)=F.{Q(z)}=F,{e }—J; o (3.37)
Substituindo (3.37) em (3.26), obtemos:
_2r2/ w3,
t 2 A _w89122r 1+%
_ e 8 f ¢
T(r,z,t)_Qol\/;A(sze cle . dr (3.38)
T
)

Depois de aplicar a transformada inversa de Fourier em cossenos em

(3.38), e usando o teorema da convolugdo os termos que eram dependentes

de A tornam-se:

o 1 2 —(Z+s)2tc _(Z_s)ztc
J.—e_SAe\/: \/Ee a)ger \/E \/Ee wger \/E ds (339)
0 2 a *

0)06\/; a)Oe\/;

Resolvendo (3.39) e substituindo o resultado em (3.38), chegamos em:
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5 2r2/ag,
JAQ[—4Z+A9?)OGTJ 1+&0 A 0)2 T—ZZt
T(r.zt)= Qo_[ © 20,4t T x

(3.40)
Substituindo Q, = ZPF"A‘*Z @ em (3.40) e chamandoT, = Q obtemos:
PCT@,, pcC
2 2r2/ w2
t % Aect‘:OeT 42} 1+%0 A ) ozt
Ae ¢ e @oe” AR 27A¢
T (r,z,t)=T,—= e Erfc +e
o (1,21) OJ)' w?, (1+(2r/tc)) ( { 2\ t.r j *
£ Al t+2z2t, p
xErfc| ——/—— | |dr
2wl tr
(3.41)

Sendo Erfc(x) a fungéo erro complementar.

Definido os trés modelos para o perfil de temperatura vamos analisar
como os parametros envolvidos desempenham seu papel dentro de cada
modelo. As simulagdes foram feitas utilizando os dados da Tabela 3-1 para as
amostras de vidro LSCAS dopados com titdnio (LSCAS-TiO;) nas
concentragodes de 0,5%, 2,5% e 3,5%.

Apesar da utilizagdo dos parametros dependentes do material, dos
vidros posteriormente do metal manganés, a mesma analise pode ser realizada
em qualquer situacao, pois qualitativamente, os resultados serdo os mesmos.
Além disso, utilizando tais parametros, obtemos valores reais para a variagao
de temperatura nas amostras, o que nao seria possivel se as variaveis fossem

escalonadas.
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Vidro LSCAS dopado com TiO2 Manganés

0,5 (% em massa) 2,5 (% em massa) 3,5 (% em massa)
P, (mw) 20 20 20 5
Ac(m) 77 544 1061 8x 10’
D (107 m¥s) 6 6 6 22
k (W/mK) 1,5 1,5 1,5 7,8
@y, (wm) 44 44 44 44
t; (ms) 0,81 0,81 0,81 0,22
4 0,87 0,7 0,72 1
a, (10°K™) 7,7 7,7 7,7 23,0
v 0,9 0,29 0.29 0,24

Tabela 3-1: Pardmetros utilizados para as simulagées, sendo P, a poténcia incidente na
amostra, Ae 0 coeficiente de absorgao dptica, D a difusividade térmica, k a condutividade

térmica, @,, o raio do feixe de excitagdo na amostra, t. o tempo caracteristico do espelho

térmico, g eficiéncia quéntica de luminescéncia, o, coeficiente de expanséo térmica linear e

v a razdo de Poisson” [30, 34, 35].

Trataremos inicialmente os casos particulares para alta e baixa absorcao
para entdo compararmos com o modelo completo BLM.

No caso LAM o comportamento da distribuicdo de temperatura, T am(r,t),
para A = 77m™ e sua dependéncia com o tempo {, tempo de exposigdo da
amostra ao feixe de excitagdo, pode ser visualizado na figura Figura 3.2. A

simulacgéo foi feita com a eq.(3.32).

"Quando a temperatura de uma substancia varia, a energia armazenada nas ligagdes
intramoleculares entre os atomos também muda. Como resultado, os sodlidos tipicamente
expandem em resposta ao aquecimento ou contraem ao resfriamento. Esta variagdo
dimensional é expressa em termos do coeficiente de expansao térmico. Em uma direcédo é
chamado de linear, descrito por «, = (dL/dT o; =dL/dT , sendo L a espessura da amostra.

" Quando um material é tensionado ha uma deformagédo longitudinal, no entanto,
qualquer material elastico ao ser “esticado” sofre também uma deformacéao transversal sendo
proporcional a deformacgao longitudinal aplicada.

A razao entre a deformacao transversal associada a uma deformacgéao longitudinal na diregao

da tensdo, chama-se o coeficiente (ou razdo) de Poisson, v =Def, /[Def , sendo Defyqs €

Defi,ng as deformagdes transversal e longitudinal no material, respectivamente.
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A Figura 3.3 mostra a evolugdo temporal de T am(r,t) para distintos
valores de A.. Observamos que independente de quanto é a variagao de

temperatura, o intervalo de tempo no qual ocorre o aumento de temperatura
mais rapido na superficie, neste caso, € em t/t, proximo de 30. Deste valor em

diante a variagcado de temperatura € menor tendendo ao estado estacionario.

0.36

0.27

0.09

Figura 3.2: Simulagdo do perfil de temperatura T, 4y (r,t) em fungéo de r variando o parametro ft,
para a amostra de vidro LSCAS dopada com 0,5% TiO, (z = 0), sendo t, = 0,81ms.Os dados
utilizados estao na Tabela 3-1. Modelo LAM.

O perfil de Tham(r,z,t) para valores de z desde a superficie até 0,5mm ao
longo da espessura da amostra é descrito pela Figura 3.4. De acordo com a
simulagao, para regides ao longo da amostra, Tyam(r,z,t) € atenuada até se
tornar nula para z = 0,3mm no caso da amostra de manganés que tem um alto
valor para o coeficiente de absorcao optica.

A Figura 3.5, assim como foi feito para o modelo LAM, mostra o
comportamento de Tuam(r,z,t) na superficie em fungdo do tempo de realizagéo
do experimento. Vemos nesta figura que ha um aumento mais rapido da

temperatura do que para Toau(ht), sendo t/t, proximo de 1, devido a alta

condutividade térmica do manganés. Apos este intervalo de tempo a

temperatura tende a entrar em regime estacionario.
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T (°C)

0 L 1 L 1 L 1 L
0 50 100 150 200

t/tc

Figura 3.3: Simulacao para T ay (r,f) em fungdo de t para diferentes valores de A, para as
amostras de vidro LSCAS dopados com 0,5%, 2,5% e 3,5% TiO, (z =r = 0). Os dados
utilizados estéo na Tabela 3-1. Modelo LAM

°Te o Ag=810"m’
4L ® t =50t
[ ]
3+
O
S
= 2L
1
0}
1 PR L L PR L P T L P T L PR L
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
z (mm)

Figura 3.4: Simulagao do perfil de temperatura Tyay (r,2,t) em fungédo de z para a amostra de

manganés metalico para t = 50t,. Os dados utilizados estdo na Tabela 3-1. Modelo HAM.
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Ag=8.10"m"

O ¥ o v v v
0 1 2 3 4 5 6

t/tg

Figura 3.5: Simulagdo do perfil de temperatura Tyay, (r,z,t) em fungdo de t para a amostra de

manganés metalico (z =r = 0). Os dados utilizados estdo na Tabela 3-1. Modelo HAM.

Consideradas as aproximagdes para o modelo completo (BLM) faremos
uma analise comparativa entre os trés modelos, quanto ao comportamento da
temperatura e os limites dos valores de A, para a aplicagcdo dos modelos
aproximados. Continuaremos usando para as simulagbes os vidros LSCAS
dopados com TiO; e 0 manganés metalico. Os parametros utilizados estdo na
Tabela 3-1.

A Figura 3.6 mostra o perfil de temperatura simulado para as amostras
de vidro LSCAS — TiO; para os modelos BLM e LAM. Na Figura 3.6 (a) o perfil
de temperatura foi calculado na superficie da amostra para o modelo BLM pela
eq. (3.41) e para o LAM pela eq. (3.32). Nota-se que para As = 77m™" os
modelos estdo em boa concordancia, ja para valores mais altos de A, o LAM
apresenta uma diferenga consideravel em relagdo ao BLM. Ao longo da
espessura esta divergéncia se amplia (Figura 3.6(b)) ja que a variagdo de

temperatura dentro da amostra sofre uma atenuag¢ao maior para o modelo BLM.
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T(°C)

Superficie da amostra
t=50t,

t=50t, .

Figura 3.6: Perfil de temperatura para as trés concentragées de vidro LSCAS - TiO,: (a) na

superficie da amostra (z = 0) e (b) Tmm dentro da amostra (z= 1), comy =0

O efeito da atenuacédo da temperatura ao longo da amostra pode ser

observado na Figura 3.7. As curvas em (a) mostram a dependéncia com o

tempo t e com o coeficiente de absorgao 6ptica ao longo da amostra para as

amostras de LSCAS com trés concentracbes diferentes de TiO,. Como

observado anteriormente, para altos valores de A,, como no caso da amostra
de LSCAS - 3,5%TiO,, hd mais divergéncia entre os modelos LAM e BLM.

Para t = f, com espessura de aproximadamente 0,1mm, os dois modelos

apresentam o mesmo comportamento para a temperatura, com o aumento dos

valores de t a divergéncia se desloca para valores maiores de profundidade, e

finalmente, com t = 50t; os modelos ja ndo tém o mesmo comportamento para

T(r,z,1).
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Figura 3.7: Perfil de temperatura para as trés concentragées do vidro LSCAS — TiO, para
diferentes intervalo de tempo de exposicdo t (y = 0). (a) atenuagdo da temperatura para
diferentes intervalo de tempo t e (b) mostra a densidade da atenuac¢ao da temperatura ao longo

da amostra para t = 100t, calculada pelo modelo BLM.

A Figura 3.7(b) mostra a densidade de atenuagédo para a temperatura
calculada com o modelo BLM para as trés concentragbes de LSCAS — TiOs,.
Isto foi feito durante um intervalo de tempo de exposicado ao feixe de excitagao
de t = 100f; em uma amostra de Tmm. O comportamento de T (1, z,t) ao longo
da espessura da amostra, mostra que para A, = 77m’ a variacdo de
temperatura é a menor e se mantém quase constante. A medida que os valores
de A, aumentam o perfil de temperatura ja ndo € mais uniforme, ocorrendo
uma atenuagado significativa ao longo da amostra. Nota-se ainda, que a
variagao de temperatura na amostra aumenta com A..

Para o limite de altas absor¢des as propriedades do Mn [34] foram
utilizadas para gerar o perfil de temperatura para as simulagdes entre os
modelos BLM e HAM. A Figura 3.8 mostra a comparagao do perfil de
temperatura entre BLM e HAM na superficie do Mn. Neste caso, os dois

modelos estdo em boa concordancia para t = 50f1,.
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- O BLM 1

Figura 3.8: Perfil de temperatura para o metal manganés na superficie da amostra (z=0) e

t=50t,, comparando os modelos BLM e HAM.

5 o A =10'm"-BLM
o A =10'm"-BLM
. o A =10'm"-BLM

HAM

2= JJLJNL S B B N B B B B B B B B R N R B B S B R R R R B R

Figura 3.9: Simulagdo do perfil de temperatura para Tyau(0,0,50t;) e Tg 1(0,0,50t;). Os dados

utilizados estao na Tabela 3-1 para 0 manganés metalico. Modelo HAM e BLM.
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Na Figura 3.9 os dados utilizados para a simulagdo foram os do

manganés (Tabela 3-1), variando-se os valores do coeficiente de absorgéo

optica. Pode-se verificar que quando os valores de A tendem a infinito, neste

caso, da ordem de 10’m™ o modelo BLM e HAM se equivalem, mostrando que

o HAM é uma boa aproximacgao para BLM no caso de altas absorgoes.

A Figura 3.10 mostra um panorama geral dos intervalos de A para uso

das aproximagdées do modelo BLM. A curvas (a) e (b) mostram que para

A. <200m™" e A, > 10‘'m™ ha boa concordancia entre o LAM e o BLM e entre o

BLM e o HAM, respectivamente. Isto evidencia que os modelos LAM e HAM

sao boas aproximacbes para o BLM. Em intervalos intermediarios aos

mencionados anteriormente faz-se necessario o uso do modelo da Lei de Beer.

T (°C)

T T T T T T 7 5.10
16| (a) vidro LSCAS - TiO, (b) Mn
14 L ;\l\\Ww'iiiii(((((((((((((((((l(:: 509
12
| 15.08
10+
sl {5.07
61 15.06
41
I 1505
2 O BLM O BLM
I LAM | O ——HAM |
0 L L T bt el 504
0 1 2 3 0.01 0.1 1
A (10°m™) A (10°m™)
e e

T (°C)

Figura 3.10: Temperatura na superficie da amostra para x =y = z = 0 em fungéo de A, para

t = 100t,. Os parédmetros utilizados para a simulagdo das duas amostras estdo mostrados na

Tabela 3-1: Parédmetros utilizados para as simulagées, sendo Pe a poténcia incidente na
amostra, Ae o coeficiente de absorgédo éptica, D a difusividade térmica, k a condutividade

térmica, @,, o raio do feixe de excitagdo na amostra, tc o tempo caracteristico do espelho

térmico, ¢

v 4 razéo de Poisson™* foram: a) do vidro LSCAS dopado com TiO; e (b) do manganés

eficiéncia

metalico.

quéntica de luminescéncia, o, coeficiente de expanséo térmica linear* e
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3.2. Perfil de deformacgéao

Determinado o perfil de temperatura na superficie da amostra, é
necessario encontrar o perfil de deformagdo. Ou seja, a deformagao que a
superficie sofreu com o aumento de temperatura devido a incidéncia do feixe
de excitacéo.

Considerando o sistema em coordenadas cilindricas, na aproximagao

quase-estatica, a equacéao termoelastica é dada por [36]:
(1-2v) VU +V(V-iu)=2(1+Vv)a; VT(r,zt) (3.42)

As condigbes de contorno na superficie (z = 0), na regido que € livre de

tensao, sio [28]:

o, ],,=0 (3.43)

rz

o-z z |z:0

=0 (3.44)

Sendo U o vetor deformagdo (Figura 3.11), & o coeficiente de expansado
térmica linear, v a raz&o de Poisson e o,,e 0,,as componentes normais de

tensao (Figura 3.12).

\ 4
-

Figura 3.11: Vetores de deslocamento (setas em azul) indicam o deslocamento de um ponto

da supefficie (z = 0) quando aquecida localmente pelo feixe de excitagao.
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Levando-se em consideragdo que a deformacdo da superficie tem
simetria axial tal qual sua fonte geradora, a temperatura, podemos expressar a
solugdo da equagao (3.42) em coordenadas cilindricas, introduzindo o potencial

de deslocamento escalar, @, e a da funcéo de Love, y [36].

Sendo @ a solugdo da equagao de Poisson:

Veo(r,z,t)= yT(r,z,t) (3.45)
com r=a (”—Vj (3.46)
1-v

E a fungao de Love, v , € a solugdo da equagao biharménica:

VV2y(r,zt)=0 (3.47)

Figura 3.12: Componentes da tenséo, sendo Oj; uma componente da tenséo, o indice i indica

qual a normal de um plano, e o indice j indica a dire¢do da componente a partir deste plano.
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As relagdes de tensao na superficie sdo dadas por:

Oz = %[ZZIZ _ v@j (3.48)
Oz =%£[‘Z—ﬂ (3.49)
1z = . V)’; _Zv)a—az{(z V2 - Zzz‘q (3.50)
oz =m§[(1—vwzw— a;z‘/z’} (3.51)

Sendo E o médulo de Young, parametro mecanico que proporciona a
medida de rigidez do material sdlido.

Neste caso, a temperatura mantém sua simetria ao longo do eixo z
obtendo as componentes da tenséo nas dire¢des re z [36] .

As relagcbes de (3.48) a (3.51) satisfazem as seguintes condi¢des de

contorno no plano z = 0:

o 0=0zz |, +;zz |z:0 =0 (3.52)

zzZ Iz

Oz |z:0: Orz |z=0 t+0rz |z=0 =0 (353)

A deformacao na superficie € dada por:

U(r.zt)=u(r.z.t)+u(r,zt) (3.54)
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op

Uz =57 (3.55)
unzt)=22 (3.56)
or
Ez(r,z,t):é{ZU—v)Vz _aa;}” (3.57)
g __ 1 ooy
ur(r,z,t)_1_zvar{az} (3.58)

Resolvendo as equacgdes (3.45) e (3.47) com a aplicagao das condigbes
de contorno sobre a tensao, mencionadas anteriormente, podemos obter uma
solugdo para a equagao termoelastica, (eq.(3.42)), e assim determinar o perfil
da deformacdo superficial na amostra, devido a incidéncia do feixe de
excitacao.

Comecgando pela equacgao de Poisson (eq.(3.45)), podemos reescrever

T(r,.zt) no espago de Hankel-Fourier-t, T(a,4,t) , por meio de suas

transformadas inversas, tal como feito no perfil de temperatura:
2 o0 00
T(r,zt)= \/:”T(a,/l,t)cos(zz)Jo (ar)adadi (3.59)
T 00

Sendo T(a,A,t), a mesma descrita na eq.(3.24).

Para satisfazer a equacao de Poisson temos que:

qb(r,z,t):—;(\/%T TMcosuz)Jo(ar)adadz (3.60)

o(a2+12)

Podemos verificar a solugao @(r,z,t), aplicando-lhe o laplaciano em

coordenadas cilindricas, eq. (3.8), e teremos:
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V2D (r,z,t) = g\f”T(am) [(a? + 42) €08 (A2)Jy (ar)]adadA

(3.61)

Assim para que a igualdade da eq. (3.45) seja verdadeira temos que a

sua solucéo é da forma da eq.(3.60).

De posse desta solugdo podemos encontrar os termos de tenséo o ,,,
o,,€e a deformagéo u,. A componente da deformagdo em r, u,, tem uma

contribuicdo muito pequena quando comparada a u,, e assim pode ser

desprezada.
Partindo da eq.(3.48), temos:

o, == [a_z_vz}é(r,z,t)=i{—i—la }@(rzt) (3.62)
z

Como as derivadas parciais sdo em relagdo a r, somente o termo Jy(ar)

da @(r,z,t)sera relevante, assim:

PLdylar)] A dldy(ar)]

S o =@ dh(ar) (3.63)

Substituindo em (3.62) :

q |

= (1+ ]\f J J (ait)cos(/iz)aBJ (ra)dida  (3.64)
14 Ty 0

Emz=0

— (1+ j\fjj (““) oAy (ar)di da (3.65)
1% T 0 0
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Para o termo de tensdo o,,, eq. (3.49), no qual as derivadas parciais, em

relagdo a r e z, o termo relevante sera cos(ir)J,(ar) da @(r,z,t), desta

forma:
i[i[cos(ﬂz Wo(ra )]} — ai sen(iz)J,(ar) (3.66)
or| oz

Substituindo em (3.49),

;rz: (1+ )\/7?]) (a,lt) a’rsen(Az)J,(ar)dida  (3.67)
14 T 0 0

Emz=0

Q1
I
o

(3.68)

rz

O préximo passo € tratar a equagao biharmédnica descrita pela eq.(3.47).

Sua solugao geral é a dada pela fungao de Love e pode ser escrita como:
w(r,z)= j (C+azG)e “Jy(ar)da (3.69)
0

Com C e G sendo constantes que satisfazem as condi¢gées de contorno
para os termos de tensdo, descritos nas equacbes (3.52) e (3.53). Assim,
iniciaremos o procedimento para obtenc&o destas constantes com a eq. (3.52),

que mostra:

\ (3.70)

Utilizando a eq. (3.65) em (3.70), obtemos:
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o= ;((ij\/z j IM a’Jy(ar)dAda
T 90

o +/12)

—_

Agora da condi¢do de contorno exposta em (3.53), temos:

Grz z=0 +O-rz|z:0=0

sendo o,, |, ,=0, chegamos a

=0

QI

rz |z:0

(3.71)

(3.72)

Lembrando das relagdes para ;Zze ;,Z descritas em (3.50) e (3.51) e

da equacao de Love, (3.69), podemos escrever que:

= E
o =

S TTao [a*e™(C+G+Gaz—2Gv)Jy(ar )da
1% —4V)y

- E [ 8.—az
c,,=———\|a’e C+Gaz-2Gv)J,(ar)da
(1+v)(1—2v)£ ( Mhtar)

Combinando a eq. (3.72) com a eq.(3.74), temos:

2o~ (14 v)i - 2v)j“3(c —2Gv)J,(ar)da=0

o
C-2Gv=0
C =2Gv

Substituindo C, eq.(3.76), em (3.73),

(3.73)

(3.74)

(3.75)

(3.76)
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= E o0
— | °G(1 J, d 3.77
O T Zv)ja (1+az)Jy(ar )da (3.77)
emz=0;
S E g [a*Gy(ar)da (3.78)
ZZlzzo (1+v)(1-2v) 5
Usando a igualdade de (3.71) e (3.78)
\fj Nadt) 4, (3.79)
(1+v)(1 2v) " (11v) a?+ A
e chamando
T(a,A, t)
fla,t)= \fj +/12 (3.80)
obtemos:
G=a(1-2v)f(a,t). (3.81)

Assim podemos reescrever C em fungéo da f(a,t), substituindo (3.81)

em (3.76):
C=2vy (1-2v)f(a,t) (3.82)

Agora vamos reescrever a equacao de Love (3.69), usando (3.81)
e(3.82),

w=y j (1-2v)(az+2v)f(a,t)e %2d,(ar )da (3.83)
0
A deformacéo total u,(r,z,t) € dado por:
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u,(r,z,t)=u,(r,z,t)+u,(r,zt) (3.84)

Agora nosso trabalho é encontrar u, e u.. Vamos partir de u. fazendo

a substituicdo de (3.60) em (3.55) temos:

u,(r,z,t) = ;(\/% T[T%isen(iz )cm}/o(ar Jada (3.85)

0LO

Emz=0,

u(r,0,t)=0 (3.86)

Para Ez substituiremos (3.83) em (3.57), assim:

u:Z(r,z,t) =$[2(7—V)V2 —;—;}{ZTH—ZV)(CKZ+2v)f(a,t)eaZJO(ar)da

u(r,zt)=—y[a*(az-2v+2)f(at)e  Jy(ar)da (3.87)
0
Em z =0, temos:
u(r,0,t)==2x(1-v)[a* f(a,t)Jy(ar)dax (3.88)
0

Com as equagbes (3.84), (3.86) e (3.88) podemos escrever a

deformagéo totalem z =0, u,(r,z1t):
u, (r,0,t)==2x(1-v)[ &*f(a,t)Jy(ar )da (3.89)
0
Sendo:
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fat)= \/%{T ﬁo(a,z )eD("‘z”ijo/r}(a2 +22) d/i} (3.90)

E lembrando que:

D(a?+22 e

T(a,A,t)= jQ(a,/I Je dr (3.24)

Qla,1)=Q(a)Q(1)

(3.21)
2 _1 2 2
Qla)=Q,%ee 87
4
Q) =F,{Q2)| (3.14)
Q, =254 (3.4)
pCﬂa)Oe
k 2
D=— =%0 .
Py (3.91)

Assim como no caso do perfil de temperatura, vamos considerar os

mesmo 3 casos para o termo de Q(z), eq. (3.28), para determinar a u,(r,z,t):
a) LAM
Q(2)=F,{Q(z)} =F {1} =~N27x5 (1)

A partir de (3.90), podemos obter a f(a,t) para o caso de baixa absorgao:
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o t a?+12)F
fla,t)= (a)\/7 ,” C § drd i (3.92)

a +/12

Integrando em 2 e substituindo Q(«)((3.21)) em (3.89) obtemos:

¢ 5 b a? &Pt
w - 4t
flat)=|Q—2|e 8 e "¢ |dr 3.93
(at)=]Q g (3.93)
Substituindo (3.93) em (3.89):
5 w3.a? _dPwdt

e & |le * |U(ar)da|dr

t| o

u, (r,0,t)=-2(1-v)Q, [ ja’40
0| 0

(3.94)

E por fim integrando em «, temos perfil de deformagao total para o modelo
LAM:

1

27/ w3 )2 ré/ ot
u r,0,t)=—a,(1+v)T,A [| =220 | | | — 220 g
zeam)( )=—ar(1+v)T, e»([[1+(2z-/tc)] 0[1+(22’/l‘c)] i

(3.95)

P.A,

Lembrando que Q, =
pCﬂa)Oe

@, o é o coeficiente de expanséo térmica e

o Gt_g (3.46)

T, = Le (3.96)
pC

Sendo /,(x) a fungcédo de Bessel modificada de primeira ordem.
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b) HAM

2 2
Q1) =F{Q(z)} =F, {A—5(Z)} = Aon

e

A partir de (3.90) , podemos obter a f(a,t) para o caso de alta absorgao:

~3 L2442
f(at) \ﬂjo(a)[ ]e el (a2 +2%) 'deda  (3.97)

Integrando (3.97) em A:

f(a,t)—j.Q(a)ﬁ{Erf (“g)jt_fﬁ - (3.98)

Substituindo (3.21), (3.46), (3.96) e (3.98) em (3.89) obtemos o perfil de

deformacéo total para o modelo HAM:

(24

T o’ 7 || -5 g (ar)
“z(HAM)(r’O’t)=—ar(7+V)ToJ.J‘EffC GONT |1 g 8 (2l 4 gy
2% 2\t,

(3.99)

c) BLM

Q) = FAQ2)} = F, {6747} = \E A

A partir de (3.90) podemos obter a f(a,t) para o modelo da Lei de Beer:
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— = (%e 2422
fa,t) \fj [Q(a )Ae 2/ e Mo (a ' ]T (a?+42) dzda
00

(3.100)
Integrando (3.100) em A:

((xz—Ag]w%er

A Erfc amilt ve Mo gErr| BT Wyt
ot 2t

° dr

a’—aA?

f(a,t)=jQ(a)

(3.101)

Substituindo (3.21), (3.46), (3.96) e (3.101) em (3.89) obtemos o perfil de

deformacéo total para o modelo BLM:

o t 5 _ e
Uygam) (1,0,t) = —ar (14 V) A, TOH. o’ A2 —A Erfc a0iT +e o
00 2\/E
2
> Eﬁc[’%;’—ﬁiﬁﬁ(e_“ Ot jJO (ar)drda
(3.102)

Da mesma forma que foi feito para o perfil de temperatura, faremos uma
analise de como os parametros influenciam o comportamento de u(r, z, t). Para
as simulacdes da deformacgao superficial, também foram utilizados parametros
dependentes do material, equivalendo a situagao para a temperatura, na qual a
mesma analise pode ser realizada em qualquer material, pois qualitativamente,
os resultados serdo os mesmos. Como mencionado anteriormente.

Vamos considerar para as simulagdes de u(r,z,t) as equagdes seguintes:

10, aza)ge(2t+tc)
—ga a)Oe 8tc

Uy (7 2,8) =~y (14 V)T, A [ (2+ 20— 20) © b 692y (ar)da
0

2
o

(3.103)
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Jr JE a
(3.104)
uz(BLM)(r7Z!t) = %
¢ JttA o
tA wf Erfc (tw, o/ 2.t o e%o0 |
o

(-3aA, + A)Erf (Vton,a/2\t, ) + 227 | 1-e ¥ Erfc(\/?a)(,eAe/(Z\/Z))

2t

o (ot - A2

e

(3.105)

O comportamento de u.g m(r,z,t) com relagdo ao intervalo de tempo e a
contribuicdo de regides ao longo da amostra, sdo analisadas utilizando
simulagées com os dados da amostra LSCAS-3,5%TiO, que estdo mostrada
na Tabela 3-1.

A Figura 3.13 mostra a evolucao temporal da deformacao da superficie.
Os parametros utilizados para esta simulagao estdo na Tabela 3-1 referentes a
amostra de vidro LSCAS-3,5%TiO,, utilizando o BLM (eq. (3.105)). Quando t

aumenta vé-se um aumento na amplitude da deformacgao da superficie.
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- (nm)

Figura 3.13: Simulacdo da evolugdo temporal da deformagéo simulada na superficie para a
amostra de vidro LSCAS — 3,6%TiO, (Tabela 3-1) no plano x-z para y = 0. Modelo BLM.

4|
iz ) _— —

Figura 3.14: Simulacdo de um perfil de deformacédo desde a superficie até Tmm de espessura
da amostra no plano x-z para y = 0. Os parametros utilizados foram da amostra de vidro
LSCAS-3,5%TiO, mostrados na Tabela 3-1.Modelo BLM.
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A Figura 3.14 mostra o perfil de deformacéo desde a superficie até 1mm
ao longo da amostra, para o vidro LSCAS-3,5%TiO, (Tabela 3-1), simulada
com o modelo BLM através da eq. (3.105). A deformacao induzida se torna
praticamente nula para 0,5mm, confirmando a aproximagao para uma amostra
semi-infinita considerada neste trabalho, no qual as amostras de vidros
utilizadas ndo sdo muito finas, com espessuras da ordem de 1mm.

Devido as condi¢cdes de tensdo na superficie da amostra e dentro desta,
a deformacgao é maior na superficie, onde é livre de tensao, e vai se atenuando
ao longo da espessura da amostra, regides nas quais os termos de tensao tém

maior contribuigdo, oferecendo resisténcia a deformacéao.

075 F (A) o z=0mm
& o z=0,1mm
oo z=0,5mm
060 | o o o z=1mm
(o) 0]
(o]

015

¢ et
e T
s

P M M PR — |
-20 -10 0 10 20 -10 -5 0 5 10

rlaxe rloxe

(e eCeqeteqammatt )
s
|

Figura 3.15: Simulagdo do comportamento da deformacgéo: (A) Uy am(r,z,t) € (B) Unam(r,z,t) para
diferentes valores de z com t = 50t.. Os valores utilizados para a simulagdo sédo da amostra
LSCAS com 0,5%TiO, e do Manganés para o LAM e o HAM respectivamente, mostrados na
Tabela 3-1.

A Figura 3.15 mostra a simulagdo do comportamento para uz am(r,z,t) e
Uznam(r,z,t) utilizando as equagdes (3.103) e (3.104) para os modelos
aproximados LAM e HAM, respectivamente. Como esperado a deformacéao
segue o mesmo comportamento que o modelo BLM, mostrando ser uma boa
uma aproximacdo para o modelo completo dentro dos valores limites
pertinentes para o coeficiente de absorgao optica.

A Figura 3.16 mostra a deformagdo da superficie calculada para os
modelos BLM (eq. (3.102)) e LAM (eq. (3.95)) para os vidros LSCAS dopados

com TiO,. Podemos observar que a amplitude da deformagao ao longo da
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direcao perpendicular a superficie € da ordem de poucos nanémetros no centro

e vai diminuindo a medida que se afasta dele.

6 _
€
£

N 4+ N
-]

2 _

‘“ 7 Wi =
s X
(g e, (G

(((((( ittt

S &z (« 0

e \\\x\\\\\\\\\\“’(\’\’\"ﬂmm,a,,,,,mm,g%%g«((
“\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\((((\

7 (

i
(LN

Figura 3.16: Simulagdo do perfil de deformagdo dos modelos LAM e BLM para trés valores
diferentes de A, das amostras de vidro LSCAS dopados com TiO, no plano x-z para y = 0,
sendo t = 50t,.

Existe boa concordancia entre os dois modelos com A, = 77 m™. Para os
valores maiores do coeficiente de absor¢cdo ha uma diferenca entre os modelos
de aproximadamente 25% para A, = 1061m™ e 13% para A, = 544m™.

Na Figura 3.6(a), para o0 mesmo tempo de exposicao ao feixe de
excitagdo, t = 50t;,, a distribuicdo de temperatura na superficie tem menor
divergéncia entre BLM e LAM do que para a deformacao (Figura 3.16). Isto se
deve ao fato que a deformacgao na superficie depende também da variacédo da

temperatura no corpo da amostra.
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40 - O BLM - LSCAS-3,5% TiO,
HAM - LSCAS-3,5% TiO,
I O BLM-Mn
30 - HAM - Mn
E [ Ae=1061m"
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Figura 3.17: Simulagédo do perfil de deformagédo dos modelos HAM e BLM das amostras de
vidro LSCAS — 3,5%TiO, e o do Mn metalico no plano x-z paray = 0, t = 50t,. Os dados estdo

mostrados na Tabela 3-1.

A Figura 3.17 mostra que para a deformagao u,(r,0,t) para os modelos
HAM e BLM estam em concordancia para valores altos de A como no caso do
Mn. Ja para a amostra de vidro, o modelo HAM empregado no ajuste assume
um comportamento que nao condiz com a deformacao real, menor que 10nm,
extrapolando para quase 40nm.

Um ponto importante entre a distribuicdo de temperatura e o perfil de
deformacdo é a forma da curva, como mostra a Figura 3.18. A curva de T{(r,z,)
€ mais estreita do que u,(r,zt), devido a inércia mecanica da superficie ao

expandir sob a agao da temperatura [29] .
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Figura 3.18: Perfil de temperatura (linha sélida) e a deformagédo da superficie (circulos abertos)
para a amostra vidro LSCAS dopado com 2% de Nd,O3 no plano x-z para y = 0, para o modelo

LAM. Os dados estdo mostrado na figura [29].

3.3. Diferenca de Fase

No efeito de espelho térmico, a superficie deformada atua como um
elemento éptico causando uma diferenga de fase na frente de onda do feixe
refletido, uma pequena perturbagdo na forma de um atraso de fase adicional na
frente de onda esférica [25]. Esta diferenca de fase é dada pela deformacao da
superficie vezes o numero de onda. Para uma posicdo qualquer na superficie

deformada da amostra tem-se [35] (Figura 3.19):

or. o,t)=%2uz(r, o.t) (3.106)

P
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LP

Feixe de prova refletido

Amostra

Figura 3.19: Representacéo da influéncia da deformagéo na fase do feixe de prova refletido,

sendo LP o feixe de prova.

Por substituicdo direta das equacbes do perfii de deformacéao
((3.95),(3.99) e (3.102)) em (3.106), LAM, HAM e BLM, respectivamente, e

entdo obtemos a diferenca de fase, ¢(r,t), nos trés modelos:

a) LAM

1

2/ w2, \? r’/ w?
p(r,t)=——| a;(1+Vv)T, A, ( g ] / ( Oe jdr
Al I 1+(2c/t)) °\1+(2c/t)
(3.107)
Integrando em relacéo a r, temos:
Bam(r,t)=
-r2/w? r? r?
4 — \|we 7%\ (2r2 x 2 )| —5 |+ 2r°]| —-
_ﬂ(_(1+V)aTT0Ae Z”tc) {( a)Oe) O(wgeJ 1(0)(2)19 +
* o
—r2/w? | t./(2t+t 2
! exp[ /wOe][c/( C)j 2ta)§elo(r—2 z j+(2r2+a)§e)x
a)ge\/(1+2t/tc) Wpe (2t+tc)
r’ ot r?  t
/ — 2r?l <
g (w%(ztn)ﬂ'+ ( (2t+t)]}
(3.108)
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b) HAM

4 o t 2
#(rt)=— aT(1+v)Toijrfc£0“2”°—jt_ Yl qrda
00 c

(3.109)

Integrando em relacéo a 7 :

2 .2
T K 2 _woga get 0[6006\/_
& i (1, 1) = P( (1+v)ar a’o«;j'([a e 0 —<=Erfc 2\/*
a)Oe ot

_2wy€ e \/70 2t (aa)()e\/_j Jo(ar)da

a\/; a 2\/_

(3.110)
c) BLM

e % t I aw’ At
¢(r,t)__Z[ar(1+v)AeT0£!Q(a)aj_—a,ﬁ[—AeErfc[—z\/E J+

(A {3

(3.111)

Integrando em relacéo a r:
¢BLM (r t) - e _azj‘;get Ae OeEffC aa)Oe\/? t

4z —a; (1+v)—=2% e je g 2“’0e ttAe ° 2,t,

/1,, r w?, a' - a?A?) a’—a A

aZ_Ag a)ze
N 2t, ] ( E o aa)Oe ( e /1) 0
a’ (o’ —a A2) —e ¢

A a)Oe\/?
x Erfc (TJBJ Jo(ar)da

(3.112)
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3.4. Propagacao do Feixe de Prova

Considerando entdo o feixe de prova apods ser refletido pelo espelho
térmico gerado na superficie da amostra, a sua propagagao é tratada com a
teoria de difragao de Fresnel. A difracdo de Fresnel por aberturas circulares na
emissdo de um feixe de laser, € comumente encontrada em seu sistema
operacional [37]. A solucido é baseada na aproximagdo de Fresnel e no
principio de Huygens, no qual, a amplitude complexa de uma onda em um
ponto no plano de saida é o resultado da superposi¢cao das ondas esféricas
que emanam de todos os pontos do plano de entrada [38]. Matematicamente

podemos descrever da seguinte maneira:

' -i%7z, -7
Ups(t) = e 277 L grde (3.113)

i 1+cos2a} 1
A

2 |22 - F|

Q8

[t

Ups(t) € a amplitude e a fase da onda no plano de saida (detector),
Upe(r,t) € a amplitude e a fase complexa das ondas no plano de entrada, depois
de refletida pela superficie deformada da amostra. A segunda quantidade do

integrando em (3.113) & o fator de inclinacdo e a terceira € a atenuagédo da

onda apés percorrer uma distancia |22 —F|e o ultimo termo é a fase complexa

da onda.
Podemos fazer algumas aproximagdes para (3.113) [39]:
e Desde que somente pequenos angulos « sejam envolvidos, podemos
1+cosa 1.
5 &b

e Considerando as dimensdes transversais do feixe muito menores que a

aproximar o termo

distancia entre os planos de entrada e saida, ou seja, r << z,, temos
z,-T|~z,;
e Expandindo o termo na exponencial, (27/1)|z,-T| chegamos a

. . n 2T \— — 27 5 o\ 2% r?
sequinte aproximacao: —|z, —r|=—|(z; +r ~—|z,+——|. Esta
g P ¢ A Za A (22 +r%) A\ 2z,

expansao é chamada de grau de aproximacgao de Fresnel.
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Plano de saida Plano de entrada

\

Detector

) Uz 2.1

Frente de onda incidente

""" Frente de onda incidente comparada a refletida
Frente de onda refletida

Frente de onda refletida propagada até o detector

Figura 3.20: Descrigdo dos simbolos da integral de difragédo eq. (3.113).

Com estas aproximacgdes a eq. (3.113) fica da seguinte forma:

2
0 27 .Tr

UPS(t):A_[_[UPE(r,t) e ‘% rdrdd (3.114)
00

Todas as constantes estédo representadas por A.
Podemos determinar Upg(r,t) assumindo que o feixe € composto por

ondas esféricas com raio de curvatura R e distribuicdo gaussiana dada por:

r2

|Ue(r,t)|=Ae (3.115)

Com A sendo uma constante e @ o raio do feixe.
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Figura 3.21 :Esquema das posi¢cées geométricas dos feixes na montagem do ET. LE é o laser

de excitagao, LP ¢é o laser de prova, D € o detector, z, € a disténcia entre a cintura do feixe de

prova e a superficie da amostra. z, € a distancia entre a amostra e o detector, @, é o raio na

cintura do feixe de prova, @y, é o raio do feixe de prova na superficie da amostra, w,, € o raio

do feixe de excitagao na superficie da amostra e z = 0 é a superficie da amostra.

Por analogia vamos escrever a amplitude complexa do campo elétrico

do feixe de prova, UP (r,t), para a configuragdo do espelho térmico (Figura

3.21) antes de atingir a amostra. De acordo com Siegman, para um feixe

gaussiano no modo TEMgp a expressao € dada por [39] :

(3.116)

Sendo Pp a poténcia incidente e R;p é o raio de curvatura em z; e Ap

. . P, 1
comprimento de onda, todos referentes ao feixe de prova. O termo P
T Wp
2 i 2
r I r
—_— - 27z, +5—
2 ﬂp[ ! R1PJ

€ um fator de normalizacéo, e @1P & g distribuicdo gaussiana e e
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caracteriza uma onda esférica. Considerando que o feixe esteja confinado

numa regido onde R,y>>r.
UP (r,t) imediatamente apds ser refletido pela superficie deformada da

amostra com uma diferenca de fase de ¢(r,t)pode ser escrita como [40, 41]:

UP(r,z,,t)=Bexp{—i[fé—+¢(r,t)j—acz } (3.117)

p MNp 1P

27z,

——F
2 A . . .
ComB=[%)1P}/2PP/ﬂ e P . A poténcia absorvida pelo feixe de prova é

considerada desprezivel se comparada a poténcia do feixe de excitagao.

O feixe de prova refletido pela superficie deformada da amostra que se
propaga até o detector, pode ser tratado com um fendmeno de difracdo de
Fresnel. Baseado no que vimos sobre difracdo de Fresnel e no principio de
Huygens, a amplitude complexa do centro do feixe de prova no detector em

coordenadas cilindricas pode ser escrita como [25, 38, 39, 42]:

. 7[1'2;22J 27 ,Iiﬁ
Up(r,z,+z,,t)= ' e P I u,(r,z,t)e P22 1 drd (3.118)
0

O 3

AnZ, P
Ou ainda,
i *["2;[22]” r? r? i
U,(r,z, +z,t)= el P [Bexp|—i| ZL—+4(r.t)|- e P2 2xrdr
(1242t = J p{ [%Rﬂp # )] } 7
(3.119)
Fazendo
r ? 2r
=|— dg = dr
’ (@Pj - 0p (3.120)
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C, =B (%j e_i%zz (3.121)
i AnZ, ’ '

e substituindo na eq. (3.119)

0 2 2
Up(z,+2,t)=C, | exp{—g - ,[f(z_+&jg . ¢(g,t)ﬂ dg
0 P

1P Z2

(3.122)

Devido a distribuicdo gaussiana do feixe de prova, valem as igualdades

2
02,= mgpl1 i (22—1j } (3.123)
cP

[43]:

2 2
Z +Z
Rp =12 (3.124)
1
70 gp
7, =20 (3.125)
Ap

Z.p € a distancia confocal do feixe de prova.
Utilizando (3.123) e (3.124), podemos reescrever (3.122) da seguinte

forma:

- 2
UP(z1+zz,t)=C1j exp| —g—i| 2L+ %2 1+(ij g+¢(g9.t)||dg
0 ch Z2 ch

(3.126)

Agora, definindo o parametro:
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2
v_zz—7+zzi(1+(zz—1n (3.127)
cP 2 cP

V é um parametro geométrico da montagem experimental do espelho térmico.
Assim, (3.124) torna-se:

1+/V

Us(z,+2,,t)= Cj e 91 dg (3.128)

Para concluir a expressdao de U,(z +2z,t), devemos encontrar a
#¢(g,t)para cada um dos trés modelos, LAM, HAM e BLM. Para isso usaremos
2 2
: w, Kk r ~
a igualdade —< =—e a mudanca de g =| — | nas equagbes (3.108),
4t.  pc W1p

(3.110) e (3.112) , e assim encontraremos:

a) LAM

(o]

V2
~ ) __gm 2t 2t gm
¢LAM(g’t)_9ETa)Oe\/Z{exp[ 1+2t/tJ[1+t j {[1+2gm+t jl (1+2t/t j

(3.129)

b) HAM

0

b0 [ e [ 12 L] 2

c’’e0

Jtaw,
E Oe
ya)
+2\/Ewoe eXP[—WZCOOe/‘” :I:IJO (\/m_ga;o a)da

o*\r

(3.130)
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c) BLM

Do (Q:t) =
9_]‘3 ( ) 2\/7CAe eXpI: - a)Oet/4t :' tA a)OeErfC (\/_aa)Oe/Z\/i)
t. o e \/ﬂ 2A2 o —OCAZ
2 2
+ 2t, 5| (A2 - 3a°A, )Erf M +2a°|1-exp M x
as(az_Ag) 2\/E 41‘0/1‘
VtA, @,
[ \/2)0 (\/_a)Oe )
(3.131)
A funcéao Erf(x) € a fungao erro.
Os parametros 6. e m sdo dados por:
_ _IDeAeaT (1+V)
O = —Zpk 1) (3.132)
m="1 (3.133)
a)Oe

0 esta correlacionado com propriedades térmicas, Opticas e mecanicas da

amostra. Ja o parametro m, indica o grau de sensibilidade da técnica dado pela
razao entre os raios dos feixes de prova e de excitagcdo na amostra ao
quadrado.

Os parametros m e V sado parametros geométricos, dependem da
configuragédo do sistema de medida. m é conhecido também como o grau de
descasamento do sistema. Quando m = 1 os raios dos feixes de prova e de
excitagao sao iguais.

Dependendo da configuracdo do sistema de medida podemos obter
diversos valores para m. A sensibilidade associada a este parametro requer
cuidados ao ser calculada, podemos obter um mesmo valor de m em situagoes

diferentes, podemos ter m = 1 para dois raios de feixes exageradamente
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grandes e iguais ou para raios extremamente pequenos e iguais. Para valores
diferentes de um podemos obter um mesmo valor de m variando os raios dos

feixes.

Considerando o caso em que r=w,, e assumindo que g = 1. A
dependéncia com o tempo da diferenca de fase por unidade de 6 para o

modelo € ¢, (1,t)/0 . a qual foi calculada pela eq. (3.131) e esta

representada na Figura 3.22 para a amostra de vidro LSCAS - 3,5%TiO,. Na

Figura 3.22(a) o raio do feixe de excitagdo na amostra foi mantido fixo,
W4 = 44pm. Para esta simulagéo de gy, (1,t)/0; , @ foi variado para se

obter valores para m de 1 até 80, calculado pela eq. (3.133).

T T T T T T o T 1'
-.-""."... 6000000000 10 .
000000000 30
50 |
80
E f
™
) m
- '
= i
L
D |
:_:\ 100
< of o j
3 45
m
=
] [
_ 1
4 |
0 8 SES s 1 1 . 1 . =
0 200 400 600 800 1000
tt,

Figura 3.22: Variagdo da diferenca de fase por unidade de 6-; com t/t, usando a eq. (3.131).

Os parametros utilizados para a simulagdo sdo da amostra de vidro LSCAS - 3,6%TiO,
(Tabela 3-1).

Neste caso, para m = 80 a variacao da diferenca de fase com o tempo é

menor do que para m = 1, ou seja, temos que para os maiores valores de m o

75



efeito de espelho térmico é menor e assim menos sensivel nesta situagao.
Para m = 80 com @), = 44pm temos um @, = 393um, aproximadamente nove
vezes maior que o raio do LE na amostra.

Na Figura 3.22(b) o raio de prova @ foi mantido constante no valor de
100 ym e @, foi variado obtendo valores para m de 4 até 100, também
calculado pela eq. (3.133). Reduzindo o valor de @,, aumenta o valorde me a
variaggo de g, (1,t)/0;; também aumenta com o tempo, ou seja, a
sensibilidade do sistema é maximizada para esta situagdo. Sendo m = 100

para um raio @, = 100um temos @,,= 10um, o raio do feixe de prova é dez

vezes maior que o raio do feixe de excitacdo na amostra, aumentando a
sensibilidade do sistema. Assim, independente do valor de m podemos
maximizar ou minimizar a sensibilidade dependendo da configuracdo do
sistema de medida.

Substituindo as egs.(3.129), (3.130) e (3.131) em (3.128) e integrando
numericamente sobre g, a intensidade /(t) do feixe de prova no detector pode

ser calculada por:
1(t)=|U(Z,+Z,,t) (3.134)

Assim teremos a I(t) para o BLM e seus modelos aproximados LAM e HAM.

Pelo fato da equagédo para /(f) ser semi-analitica faz-se necessario,
programas matematicos para ajustes dos dados experimentais, capazes de
executar os calculos numéricos com consideravel precisdo, mediante os
parametros geométricos e experimentais fornecidos. Os ajustes tedricos tém
sido desenvolvidos e executados no programa Mathematica versao 5.2, licenca
L3206-5660.

De acordo com a eq. (3.134), o sinal do espelho térmico evolui com o
tempo, o que chamamos de resolvido no tempo ou transiente. Por meio do
parametro t;, mencionado anteriormente, podemos obter a difusividade térmica
do material (D), grandeza relacionada com a transferéncia de calor num

gradiente de temperatura, de importancia fundamental para caracterizagao de
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materiais sélidos.

Outro parametro muito importante também no método de espelho
térmico é o 6, que além de conter informacdes importantes sobre as

caracteristicas térmicas, 6pticas e mecéanicas do material ainda exerce grande
influéncia sobre a forma da curva da /(t), tal como {, para os 3 modelos.

A Figura 3.23 é uma simulagao feita utilizando os parametros do vidro
LSCAS - 3,5%TiO, (Tabela 3-1) para o BLM que mostra a intensidade do

centro do feixe de prova no detector em fungcdo do tempo e a influéncia dos
parametros O e t, sobre as formas dos sinais. Os valores de m e V foram

calculados utilizando as equacgdes (3.133).

100k (a) —o—t.=0,72ms
[ —O0— tC=O,80ms
> 098F { —0—1=0,88ms
o [ 0_=138W"'m"
o] L ET
g o096l
N A
© RS o s U
g 094- ~OSOS0S == A-A-A-A-A o
O 1 1 1 n 1 n n n n 1
c i A
— 1.00f =71 —0—0,_/P=124W"'m
% \ V=52 —0—0_/P-138W'm"
o 09f ©,,= 44pm —0—¢_/P=152W"'m""
o i A=1061m"
& 096 s
0.94}
(b)
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20

Figura 3.23: Sinal de ET calculado usando o modelo BLM para a amostra de vidro LSCAS —
3,6%TiO, (Tabela 3-1): (a) para diferentes valores de . (b) para diferentes valores de 6., . No

detalhe estao mostrados os valores dos parametros utilizados.

A Figura 3.23(a) mostra a mudanga na forma do sinal de ET normalizado
para diferentes valores de {.. Para a regido entre t = Os e t = 0,05s temos que a
curvatura se torna mais acentuada para valores maiores de f.. Nesta

configuragédo para valores menores de t; esta regido vai perdendo a forma de
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curva para e se transformar em uma curva mais quadrada. Isto acontece para

materiais com grande difusividade térmica (D).

A Figura 3.23(b) mostra a variagéo do parametro 6 na forma do sinal

de espelho térmico normalizado. Para os maiores valores de - podemos
notar que o sinal aumenta ao longo de t, ou seja, o efeito de espelho térmico
gerado é maximizado com o aumento do 6, de tal modo que o 6 pode ser

relacionado com a amplitude do sinal transiente de espelho térmico. Assim, a
variacdo da amplitude do sinal esta relacionada a qualquer mudanca das
propriedades térmicas (condutividade térmica, expansdo térmica), Optica
(coeficiente de absorgéo 6ptica), mecanica (raz&do de Poisson) e também se o

material for luminescente num determinado comprimento de onda, uma vez

que esta contribuicéo esta contida no parametro 6.
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S
—
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1) 0.94 - O Dado gerado utilizando B
Ajuste tedrico utilizando LAM 3.5% TiO, (A =1061 m™)
1 " 1 " 1 " 1 "
0.00 0.04 0.08 0.12
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Figura 3.24: Sinal de espelho térmico normalizado resolvido no tempo gerado pelo modelo
BLM para os vidros LSCAS-TiO, e o ajuste teérico usando o modelo LAM. O detalhe mostra a

comparagéo do erro relativo de 6., e com o de {; para os dados gerados pelo BLM e

ajustados por LAM.
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A Figura 3.24 simula dados gerados com o modelo BLM e ajustado com
o LAM. Neste caso como é uma simulagado, os dados foram gerados por meio
dos parametros da Tabela 3-1 para os vidros LSCAS dopados com TiO,. Os
valores de m e V estdo mostrados no detalhe da figura.

Com o objetivo de verificar o erro induzido ao usarmos o LAM para o

ajuste de dados experimentais, geramos transientes para um conjunto de
parametros { Ot } utilizando o BLM. Apds isto, o LAM foi utilizado para
ajustar estes transientes e obtivemos um novo conjunto de parametros
{058 ).

Verificamos que apesar dos ajustes visualmente parecem bons como
mostra a Figura 3.24, a diferenga entre { 6,t. } e { 6. .t } cresce com o

aumento do coeficiente de absorcdo Optica, como mostrado no detalhe da
Figura 3.24, demonstrando que o LAM é uma boa aproximag¢ao somente para
Ae~100m™,

Para qualquer intervalo de A, podemos usar o modelo BLM, os modelos
HAM e LAM expressam os casos limites de BLM, e podem ser utilizados nestes
casos especiais com a finalidade de diminuir o tempo de ajustes, pois o BLM é

modelo mais complexo em termos de calculo numérico.
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Capitulo4.

Amostras e Montagens Experimentais

Neste capitulo apresentaremos algumas caracteristicas das amostras
utilizadas neste trabalho para aplicagdes do espelho térmico, bem como as
montagens experimentais para a técnica de espelho térmico e também para
espectroscopia de lente térmica. Técnica esta que sera empregada para

comparacgao de propriedades em comum entre as duas técnicas.

4.1. Amostras

Neste trabalho utilizamos amostras de vidro e metal para estudar o efeito
de espelho térmico tanto no ambito tedrico como no experimental.

As amostras de vidro foram preparadas em um forno a vacuo, disponivel
em nosso grupo (Grupo de Estudos dos Fendbmenos Fototérmicos - GEFF) da
Universidade Estadual de Maringa.

O vidro utilizado é o aluminato de calcio com baixa concentragcdao de
silica (LSCAS), que possui reconhecidas caracteristicas fotdnicas, como alta
energia da banda de condugéao (~3,5eV), alta condutividade térmica [8, 44], alta

temperatura de transicdo vitrea Tg [8, 45], boa resisténcia contra choques

-1
térmicos [45] e energia de fénons da ordem de 800cm , a qual € menor do que
a dos outros vidros silicatos [46]. Neste trabalho utilizamos os vidros LSCAS

dopados com titanio (TiO2) e neodimio (Nd2O3).

e Vidro aluminosilicato de calcio com baixa concentragdo de silica
(LSCAS) dopado com titénio (TiOy)

80



Pesquisas relacionadas ao estudo das propriedades termo-6pticas e a
preparacao dos vidros LSCAS dopados TiO, vém sendo realizadas pelo GEFF
visando a possibilidade de uso desses materiais como meios ativos para laser
de fentosegundos e laser sintonizaveis na regiao do visivel até infravermelho
préoximo [12].

A composicdo da amostra utilizada foi (% em massa): 41,5% de Al,Os3,
47,4% de CaO, 7% de SiO; e (4,1 — x)% de MgO, com x = 2,5% de TiO,.

A Tabela 4-1 mostra alguns dos parametros térmicos, Opticos e
mecanicos em funcdo da concentracdo das amostras. Os valores de A, foram

obtidos com um laser de bombeio operando em 350nm.

(% em massa de TiO,) A.(m") D(10°cm’s) kW/mK) 4 (10°K") v
0,5% 77 6 1,5 7,7 0,29
2,5% 544 6 1,5 7,7 0,29
3,5% 1061 6 1,5 7,7 0,29

Tabela 4-1: Valores de pardametros fisicos das amostras LSCAS dopadas com TiO, em

diferentes concentragbes para o coeficiente de absorgéo optica (Ae), da difusividade térmica

(D), da condutividade térmica (k), do coeficiente de expansédo térmico linear (a; ) e da razgo de

Poisson (v ) [30].

Figura 4.1: Amostra de vidro LSCAS dopado com 2,5% de TiO,.

e Vidro aluminosilicato de calcio com baixa concentracdo de silica
(LSCAS) dopado com neodimio (Nd,03)

O vidro LSCAS dopado com neodimio em geral apresenta alta eficiéncia

quantica de luminescéncia, comparavel a dos vidros utilizados como meio ativo

de lasers [22].
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A Tabela 4-2 mostra algumas das propriedades Opticas, térmicas e

mecanicas destes vidros [8, 9] obtidos na literatura.

TABLE I Measured values of the physical parameters of our calcium aluminosilicate glass samples, as a
function of the Nd;03 doping concentration.

Nd,0; doping
concentration o H @ c K

(wt %o) { g.-"cm"} [kg-"1nm2] (10™ 3 cmz.-"s) (J/gK) (mW/cmK)
0.0 2.928+0.002 863+25 5.69+0.05 0.929+0.007 15.48+0.31
0.5 2.936+0.002 862+25 5.63+0.05 0.923+0.007 15.25+0.30
1.0 2.959+0.002 85119 567x0.11 0.929+0.007 1559043
1.5 2.973+0.002 847+ 16 5.65+0.09 0.920+0.007 1545038
20 2.979+0.002 832+20 5.535+0.04 0.928+0.007 1534+ 031
25 2.998+0.002 824+21 544+0.04 0.916+0.007 1494+0.30
3.0 2.999+0.002 81922 5.535+0.04 0.926+0.007 1541031
35 3.017+0.002 815x22 544+0.03 0911+0.007 1495+0.30
40 3.024+0.002 804+20 5.39+0.03 0.914+0.007 1490+0.30
45 3.012+0.002 80016 5.36+0.03 0.915+0.007 14.77£0.29
5.0 3.008+0.002 798+22 522+0.03 0.913+0.007 1433+029

Tabela 4-2: Valores dos pardametros fisicos para a densidade de massa (p), dureza (H),
difusividade térmica (a), calor especifico (c) e condutividade térmica (k) para o vidro LSCAS

dopado com Nd,O3; em diferentes concentragbes [9].

Os reagentes utilizados na preparacdo do vidro foram CaCOj;, Al,Os3,
MgO, SiO; e Nd,O3; com as seguintes composi¢des (% em massa): 47,4 CaO,
(41,52 - x) Al,O3 , 7,0 SiO,, 4,1 MgO, x Nd2,O3; sendo x = 2 (concentragéo

utilizada).

Coeficiente de Absorgao Optico (cm™)

Il L 1 . 1 . 1 L 1 L 1

0 1 2 3 4 5
Concentragdo de Nd,O, (% em massa)

Figura 4.2: Coeficiente de absor¢éo Optica em fungédo da concentragdo de Nd,O; [8].

O comportamento do coeficiente de absorcdo O6ptica em 590nm esta
mostrado na Figura 4.2, obtido da literatura. Este mesmo comportamento linear

com a concentracéo foi observado usando um laser de Argdnio em 514nm
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Figura 4.3: Amostra de vidro LSCAS dopado com 2% de Nd,Os.

e Manganés

Os metais, em geral, sdo os elementos naturais que apresentam maior
condutividade térmica e elétrica, de brilho intenso e alta densidade [47].

Neste trabalho utilizamos o manganés metélico eletrolitico, fornecido
pelo Prof. Mauricio Antonio Custédio de Melo do Departamento de Fisica da
UEM.

Uma das principais caracteristicas do manganés metalico, € de ser um
metal duro e facilmente oxidavel [48]. Na forma diéxido de manganés (MnO,), o
manganés eletrolitico € usado como catodo e despolarizador em baterias de
pilha seca, também chamadas de pilhas tipo Leclanché [49]. A composicéo, de
acordo com o fabricante [50], é: manganés (Mn) > 99,5%, carbono (C) < 0,04%,
fésforo (P) < 0,005%, ferro (Fe) < 0,02% e silicio (Si) < 0,01%.

A Tabela 4-3 mostra algumas das propriedades do manganés metalico
estudado [34]:

A.(m™) D (10° cm?/s) & (W/mK) o (10°K") v

8x 10" 22 7,8 23 0,24

Tabela 4-3: Valores dos pardmetros do manganés metalico: coeficiente de absorgéo optica
(Ae), difusividade térmica (D), condutividade térmica ( k), coeficiente de expansdo térmico (ca; )

e razéo de Poisson (v ).
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Figura 4.4: llustragcdo da amostra de manganés [51].

Tanto as amostras de vidro como a de manganés foram polidas tentando

obter maior homogeneidade e o menor espalhamento possivel.

4.2. Espectroscopia de Lente Térmica

A lente térmica foi utilizada conjuntamente com o espelho térmico, para
efeito de comparagao entre os parametros obtidos pelas duas técnicas, visto
que as duas possuem alguns parametros iguais.

A configuragao utilizada neste trabalho para a lente térmica foi o0 modo
descasado, constituida por dos feixes um para excitagao e outro de prova com
raios diferentes na amostra.

O fenébmeno de lente térmica acontece com a incidéncia do feixe de
excitagdo gerando um gradiente de temperatura dentro da amostra. Este
gradiente de temperatura induz uma mudanga no indice de refragéo, fazendo
com que a regiao iluminada se comporte como uma lente. Devido a formagéao
desta lente a propagacdo do feixe de prova na amostra sera alterada,
resultando em uma variagao de sua intensidade /(t).

No modelo tedrico utilizado para o modo descasado temos que a
intensidade do centro do feixe de prova no detector pode ser expressa por [7,
52]:

2mV ’
(1+2m)° +V?)(t,/2t)+1+2m+V?

0.1 -1
/(t)=/(0)[1—7l‘an ((

4.1)
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Sendo:

PAL,( ds
Q. =—_e 0| ¥ _
LT KA, (de(P (4.2)
2
a)Oe
=_0¢e 4.
CLT 4D ( 3)
z. Z,((zY
V=25t T (_1j 1 (4.4)
z, z,\\z,
2
m=21 (4.5)
a)Oe

V e m sdo os parédmetros geométricos do sistema fixos durante os

ajustes dos dados experimentais. 6 ¢ chamado de pardmetro termo-optico

sendo dependente do coeficiente de absorgdo optica ( A ), da poténcia

incidente do feixe de excitacdo ( P ), da condutividade térmica ( k), do

comprimento de onda do feixe de prova (4.), da espessura inicial da amostra
(Lo), da fracdo de energia absorvida convertida em calor (@) e do coeficiente

térmico da variagdo de caminho éptico (ds/dT). Vemos que alguns parametros

sdo comuns aos do parametro -, o que permite utilizar a lente térmica como

uma técnica para comparacado dos dados obtidos por espelho térmico. D é a

difusividade térmica do material.
Os paréametros @,,, W, 21, Z2€ Z;p SA0 0S Mesmo descritos no espelho

térmico.
Maiores detalhes sobre a espectroscopia de lente térmica encontram-se

no apéndice A.
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4.3. Determinagcdo dos Parametros Geométricos para as

Técnicas de Espelho Térmico e Lente Térmica

Para o ajuste tedrico, tanto da lente térmica (LT) como do espelho térmico
(ET) é necessario estabelecer os parametros geométricos da configuragéo
experimental, tais parametros estao presentes na equacgado de ajuste teodrico

das duas técnicas, como m e V ou fazem parte do desenvolvimento dos
modelos teoricos, como @,p, zp, etc.

O procedimento adotado foi determinar o perfil de intensidade dos feixes
de prova e de excitacdo, encontrando entdo, a posi¢cao da cintura dos feixes e
o valor do raio nessa posi¢cdo. Para determinar este perfil, que inicialmente
sabemos ser gaussiano, utilizamos o método denominado pelo autor como
“scanning knife-edge” [53]. Esta técnica é recomendada para medi¢des de
raios acima de 1um. O aparato experimental € mostrado na Figura 4.5. Este
método consiste em medir o raio do feixe em diferentes posi¢gdes ao longo do
eixo z (direcdo de propagacéao dos feixes), tomando como a origem o centro da
lente que ira convergir o feixe. Dependendo da distancia focal da lente

obteremos variados perfis de intensidade para um mesmo laser.

C Trilho

L -lente
C - modulador mecéanico
D - detector

Figura 4.5: Esquema da montagem experimental para medida de perfil de um laser de feixe

gaussiano.

Um modulador mecénico, de duas pas foi utilizado para interromper o
feixe nas posicdes escolhidas. A medida do perfil depende da velocidade
angular do modulador @ = 27zf, sendo f sua freqliéncia e R o raio do centro de
rotacdo até a posicdo em que o feixe incide na pa. Um fotodetector é

posicionado atras do modulador de forma a captar o feixe por completo. E
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importante que o fotodetector seja posicionado o mais proximo das pas e que
essa distancia seja fixa, para minimizar os efeitos de espalhamento. O conjunto
modulador e fotodetector € deslocado ao longo de um trilho. Este fotodetector
esta conectado no osciloscopio (Hewlet Packard 54615B, 500MHz) que monitora

a intensidade do feixe em uma determinada posicéao.

{0

Sinal (mV)

-1.0

1] 2 4

-_Tempo (us) _

Figura 4.6:llustracdo de uma curva obtida no osciloscépio para medida do raio do feixe em

uma determinada posi¢do, conhecida como fungéo erro (Erf(x)).

Na curva obtida no osciloscopio (Figura 4.6) determinamos o intervalo de
tempo para a variagao da poténcia transmitida do feixe. Este intervalo de tempo
foi determinado considerando-se a variagdao entre 10% e 90% da poténcia
transmitida do feixe. Para isto é necessario o calculo desta poténcia transmitida
do feixe. Estes valores podem ser alterados, como de 20% a 80%, por exemplo.

Sabemos que a distribuicdo gaussiana de um feixe no modo TEMg, € dada por:

_2x%42y?
l(x,y)=—%e @

0

(4.6)

Py é a poténcia total do feixe, (x,y) sédo as coordenadas no plano vertical
do eixo do feixe sendo a origem do feixe localizada no centro do feixe e w é 0

raio em qualquer plano transverso quando a intensidade do feixe, /(x,t), que cai
por um fator 1€*~0.135, na distancia radial @ =r . Deste modo 86% da

poténcia é transportada dentro de um circulo de raio » , sendo interpretado
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como o raio, ou largura, do feixe.
Quando o feixe é verticalmente modulado a poténcia transmitida é dada
por:
2x%42y? 2 1 2x2

P(x)= Hzpf; e  dxdy=PR[,[~—e " dx 4.7)
ww N7 @

—0 X

P(x) ou P(x)/P, € a fungao erro. Assim podemos encontrar o raio @ a
partir da curva P(x)/Py, esta curva € a visualizada no osciloscopio (Figura 4.6).
Assumindo que R>>®, o raio do feixe em qualquer posi¢do ao longo de z

pode ser encontrado por:

©=0.7803@R(t, - t,) (4.8)

Sendo fator 0.7803 o valor da integral (eq. (4.7)) e (t; - t;) o intervalo da
variagao de P(x)/P, de 0.9 até 0.1.

Com a eq. (4.8) podemos obter o perfil de distribuicdo gaussiana para o
feixe ao longo de z. A Figura 4.7 mostra um perfil para o feixe de excitagao e
um para o de prova, obtidos por este método.

Depois de obtido o perfil, precisamos encontrar seus parametros

geomeétricos, para isso ajustamos a curva do perfil com a seguinte equacao:

2
y Mo, 1+(Z;ZOJ (4.9)
Com
2
z, = ’“/‘1’0 (4.10)

@), é o raio na cintura, zp € a posigcédo da cintura ao longo de z, z; é a distancia

confocal devido a lente, A é comprimento de onda do feixe e M? é chamado
de fator de propagacgao do feixe, € o valor que indica quao préximo um laser
esta de ser um feixe gaussiano ideal. Os feixes gaussianos ideais possuem o

fator M igual a um. Portanto, quanto mais préoximo o valor de M estiver de um
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mais ele sera gaussiano.

280 - M 0.984:0.005
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Figura 4.7: Perfil dos feixes gaussianos: de prova (He-Ne) (a) e de excitagdo (Argénio) (b). Os

dados experimentais foram ajustados com a eq. (4.9), os valores dos pardmetros obtido do

ajustes estdo mostrados na figura.

Tendo @,, z. e zp, podemos encontrar valores de @ para qualquer

posicao ao longo de z (eq.(2.5)) e assim os parametros geométricos do sistema,

m e V, mencionados ante

riormente.

Abaixo estdo as tabelas com os valores dos parametros geométricos

obtidos para as técnicas de espelho térmico e lente térmica:
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e Amostra: Vidro LSCAS dopado com 2%Nd,03;

LE LP
Poténcia nominal Py 60mw Por 2mw
Raio na cintura @, (59 £ 1)um Qp (203,8 £ 0,7)uym
Raio na amostra @, (59 £ 1)um @yp (241 £ 2)um
e
Distancia confocal Zee (2,12 £ 0.08)cm Zep (20,62 + 0.08)cm
Comprimento de onda A 514,5nm /113 632,8nm
ex
Fator M M 0,99 + 0,04 M 0,984 + 0,005
m \% Z, Z,
16,75 0,69 (13,10 £ 0,05)cm (512,20+0,05)cm

Tabela 4-4:Parametros utilizados para as medidas com a amostra LSCAS — 2%Nd,O; para ET

e LT. zy, (disténcia da cintura do LE até a amostra) = (34,0 £ 0,4)cm. V e m s&o os pardmetros

geomeétricos fixos no ajuste tedrico, z, é a distancia da cintura do LP até a amostra e z, é a

distancia entre a amostra e o detector do LP.

e Amostra: Vidro LSCAS dopado com 2,5% de TiO,

LE LP

Poténcia nominal P,y 30mwW Por 2mw
Raio na cintura @, (44,5 £ 0,3)um Qp (199 £ 1)um

e
Raio na amostra @, (44,5 + 0,3)um @yp (291,1 £ 0,6)um
Distancia confocal Zse (1,75 £ 0,05)cm Zep (2,81 £ 0,08)cm
Comprimento de onda A 350nm . 632,8nm

X
Fator M M 0,98 + 0,01 M 0,86 + 0,01

m \ Z, Z;
41,85 1,14 (21,20 £ 0,05)cm (509,60+0,05)cm

Tabela 4-5:Parametros utilizados para as medidas com a amostra LSCAS — 2,56%TiO, para ET

e LT. zy (disténcia da cintura do LE até a amostra) = (20,5 £ 0,1)cm. V e m s&o os parametros

geomeétricos fixos no ajuste tebrico, z, é a distancia da cintura do LP até a amostra e z, é a

distancia entre a amostra e o detector do LP.
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e Manganés metalico

LE LP
Poténcia nominal Py 60mw Por 2mw
Raio na cintura @, (57 £ 1)um Qp (69,8 + 0,6)um
Raio na amostra @, (57 £ 1)um @yp (305 £ 1)um
e
Distancia confocal Zee (1,4 £0,1)cm Zep (2,3 £0,5)cm
Comprimento de onda A 514,5nm /113 632,8nm
ex
Fator M M 0,98 + 0,03 M 0,97 + 0,04
m \% Z, Z,
28,66 4,26 (10,10 £ 0,05)cm (550,10+0,05)cm

Tabela 4-6:Parametros utilizados para as medidas com a amostra de Mn para ET. zy,
(distancia da cintura do LE até a amostra) = (23,8 £ 0,5)cm. V e m s&o os pardmetros
geomeétricos fixos no ajuste tedrico, z; é a distancia da cintura do LP até a amostrae z, é a

distancia entre a amostra e o detector do LP.

4.4. Arranjo Experimental para a Técnica de Espelho Térmico

O arranjo experimental utilizado neste trabalho para o ET esta
esquematizado na Figura 4.8.

O laser continuo de Argénio no modo TEMyy Coherent modelo Innova 90
Plus foi utilizado como feixe de excitagdo (LE) nos comprimentos de onda de
514,5nm e 350nm. LE passa por duas lentes convergentes de mesma distancia
focal (f = 10cm). A primeira lente (L1) foca o LE diretamente no modulador
mecanico (CH) para garantir o menor atraso possivel neste dispositivo quando
o LE o atravessa durante a medida, e a segunda lente (L2) tem a funcao de
fazer com que o LE saia paralelo novamente apds ser focado por L1.

\Em alguns experimentos substituimos o modulador por um obturador,
Melles Griot, que controla a incidéncia do LE, acionado por sinais digitais
provenientes da porta de comunicagdao paralela do microcomputador. Um
cuidado a ser tomado, € no sentido de minimizar o possivel atraso na geragao
do sinal, devido a velocidade de abertura do obturador. Isto pode interferir nos

valores dos dados do inicio do transiente, que é a regidao mais importante para
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0 ajuste tedrico dos dados obtidos. O obturador utilizado é composto por cinco
laminas que se abrem radialmente e, assim, € possivel observar se o laser esta

centralizado no ponto de convergéncia das laminas.

LA M
A ]
Legenda
LE : feixe de excitagédo
LP : feixe de prova
L, : lentes convergentes A
M, : espelhos planos
PD, : fotodetector
CH : modulador mecanico L1
S : amostra = =5
PD2 | | CH
L2
M6
L 7
‘ F 4
' » 7 M2

Figura 4.8: Esquema da configuragdo experimental para a técnica de espelho térmico.

O modulador mecéanico € mais utilizado quando € necessario obter um
numero maior de médias em uma medida e assim obter dados experimentais
com a menor relagdo sinal ruido possivel. O LE foi focado com uma lente
convergente (L3) de foco f = 25cm, diretamente na amostra (S), atingindo-a
perpendicularmente. O LE é alinhado de forma a passar pelo centro de L3.
Depois que atravessa a amostra o LE, chega ao fotodetector (PD1) que foi
utilizado como gatilho para iniciar a transferéncia do sinal de ET detectado no
fotodetector (PD2). A amostra esta no mesmo plano focal que LE e é
posicionada em um porta-amostra com ajuste fino nas trés diregdes, X, y € z,
facilitando o seu posicionamento e o alinhamento do sistema. Ambos possuem
resposta linear para a variagcado de intensidade da luz, com tempo de resposta

na escala de micro segundos.
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Como laser prova (LP) foi utilizado o laser de He-Ne, Uniphase com
5mW de poténcia nominal, no comprimento de onda de 632,8nm. LP pode ser
atenuado por filtros de densidade neutra posicionados, geralmente, entre L4 e
M3, utilizados em casos em que a amostra absorva o comprimento de onda de
LP. Uma lente convergente (L4) de foco f = 40cm é utilizada para focar o LP,
porém este tem seu foco antes da amostra, para que nesta posigdo seu
tamanho seja maior do que o LE. A distancia entre o foco do LP e a amostra é
z4, mencionada anteriormente (Figura 3.21). As Tabela 4-4, Tabela 4-5 e
Tabela 4-6 apresentam estes valores, pois a configuragdo experimental foi
mudada no decorrer deste trabalho, resultando em diferentes parametros
geomeétricos.

O espelho M3 desvia o LP até atingir M7, este é o espelho que requer o
melhor alinhamento, pois é ele garante que o angulo de inclinagdo do LP em
relacdo a LE, seja pequeno o suficiente para que LP e LE possam ser
considerados colineares. Nesta configuracdo o angulo de inclinagao € menor
que 2°. O feixe do LP refletido incide do espelho M5 até M7 até alcangar o PD2.
Z, € a distancia entre a amostra é o PD2. Quanto maior z; maior é o didmetro
do LP em PD2, permitindo assim que o seu centro do feixe seja maximizado.
PD2 é equipado com um diafragma de 2mm de didmetro possibilitando analisar
somente o centro do LP.

Depois da amostra posicionada em zp. (distancia de L3 até amostra), o
sinal do LP é maximizado em PDZ2 por meio dos ajustes do espelho M7.
Durante este processo o LE nao incide na amostra. Depois de maximizar LP,
LE é liberado para excitar a amostra e o sinal em PD2 aumenta ou diminui,
dependendo se houver a formagao de um espelho térmico concavo ou convexo
na superficie da amostra. Neste momento pode-se amplificar o efeito em PD2
com um ajuste fino em L3, sempre tomando os devidos cuidados para que
esse ajuste fino ndo faga com que LE se mantenha no centro de L3.

Todo este arranjo experimental foi montado sobre uma mesa 6ptica, da
marca Melles Griot, tamanho 1,8m x 2,0m.

Quando o feixe ja maximizado do LP atinge PD2, simultaneamente o
sinal do LE aciona em PD1 e o sistema de aquisicdo € iniciado. PD2 esta
conectado ao osciloscopio, Hewlet Packard 54615B, 500MHz, e este por sua

vez detecta o sinal gerado em fungdo do tempo em PD2. A curva transiente
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caracteristica do tempo de formacgao do ET é transferida para um computador
por meio de um sistema de aquisicdo constituido por uma placa de
comunicacéo do tipo GPIB (Ziatech padrdo IEE488) e executado no sistema

operacional Windows.

4.5. Arranjo Experimental para Técnica de Lente Térmica

O arranjo experimental utilizado neste trabalho para o ET esta
esquematizado na Figura 4.9.

Como podemos observar praticamente o mesmo arranjo experimental foi
utilizado para LT, diferindo somente no sinal que chega ao fotodiodo PD2,
sendo este o LP transmitido e ndo o refletido pela amostra. Neste arranjo é
possivel fazer experimentos nas mesmas condicdes para as duas técnicas em

uma mesma amostra.

S M1
LE >
-
Legenda
LE : feixe de excitagéo 1 M3
LP : feixe de prova E—)—
L, : lentes convergentes . J
M, : espelhos planos
PD, : fotodetector
CH : modulador mecanico L1
S : amostra = =5
h 4
PD2 | | CH
L =
L2
L 4
M5
‘ rF 4
; . 7 M2

L3

Figura 4.9: Esquema da configuragao experimental para a técnica de lente térmica.

94



Depois do sistema alinhado da mesma forma descrita para o ET, temos
que o sinal no PD2 proveniente do LP. Torna-se mais divergente ao passar
pela amostra com a lente térmica formada e, portanto o sinal diminui. Caso
contrario quando a formagao de uma lente térmica for convergente na amostra
o sinal aumenta. Portanto, o processo de alinhamento do sinal de LT, consiste

em minimizar o sinal do LP apos passar pela LT na amostra, quando ds/dT for

negativo, ou maximiza-lo se ds/dT for positivo.
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Capitulob.

Aplicagoes Experimentais

Neste capitulo faremos algumas aplicagcbes dos modelos para baixa
absorcao (LAM), alta absor¢cao (HAM) e o completo (BLM), utilizando o arranjo
experimental descrito no Capitulo 4, os pardmetros do sistema estédo
mostrados nas tabelas Tabela 4-4, Tabela 4-5 e Tabela 4-6. As amostras
utilizadas foram os vidros LSCAS dopados com TiO, e Nd2O3 e o manganés
metalico.

Para comparar os resultados obtidos pelo método de espelho térmico
vamos utilizar a técnica ja consolidada espectroscopia de lente térmica, LT, que
envolve praticamente os mesmos parametros que o ET. Os experimentos de
ET e de LT foram realizados nas mesmas condigdes experimentais. A
configuragdo do sistema de medida foi organizada de modo a permitir que as
duas técnicas fossem utilizadas sem que a amostra e os elementos 6pticos da
montagem experimental ndo fossem removidos.

Os sub-indices “ET” se referem a paréametros obtidos pelo espelho
térmico e “LT” aos da lente térmica.

Para todas as amostras os experimentos foram realizados utilizando o
modulador mecéanico (Figura 4.8 e Figura 4.9), a frequéncia do modulador foi
ajustada de modo a garantir que o tempo fosse suficiente para que amostra
relaxasse termicamente entre um pulso e outro do feixe de excitagdo, assim

nao acumulando o calor gerado entre uma medida e outra.

96



5.1. Modelo LAM aplicado na amostra de vidro LSCAS dopado
com 2% Nd203

Primeiramente, a partir dos resultados experimentais do ET podemos

obter 6 , t difusividade térmica Dgr e a eficiéncia quantica de

luminescéncia 7= (eq. (3.5)), para a amostra de vidro LSCAS — 2%Nd,O3; de
espessura 1,5mm. A Figura 5.1 mostra o sinal de ET normalizado para esta
amostra, ajustado com o modelo aproximado LAM. Na figura estdo mostrados
0os parametros geométricos (m e V) utilizados para o ajuste e os obtidos pelo
ajuste (6 /P, e Dgr).

Para esta amostra o modelo LAM ajusta bem o dado experimental como

pode ser observado na Figura 5.1. Os parametros utilizados estao dispostos na
Tabela 4-4.

- m=16.75
© 1.00F V=069
5 F ©g= 59um
o —
o [ 0c1/Pg = (-0.7080.005)10° W'm’”
O 098} 3 2 .
® I Dy, = (6.0£0.6)10" cm's ™"
© i A, =(100)m”
£ o9 _— T
@)
IE e = 236mwW
L 094}
° I
©
© B
(- 0.92 | O Dado experiemental
%) Ajuste teérico - ET(LAM)
1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1
0.00 0.02 0.04 0.06 0.08
Tempo (s)

Figura 5.1: Sinal normalizado de ET resolvido no tempo para amostra de vidro LSCAS —
2%Nd,03 para diferentes poténcias do feixe de excitagdo (Pg). Os dados experimentais foram
ajustados teoricamente com o modelo LAM.
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@ LSCAS-2% Nd,O4

Ajuste Linear

50 L

‘_A -100 -_
E :

o 150 |
D L

200 |

250 - 9. /P=(-0.708 £ 0.005)x103 W m™

M T TSN RS ST RS B
0.00 0.08 0.16 0.24 0.32

Poténcia (W)

Figura 5.2: 9., em funcdo da poténcia Pg obtido utilizando-se o modelo LAM para o ajuste do

dado experimental do vidro LSCAS — 2%Nd,0;.

A Figura 5.2 mostra os valores de 65 em fungdo da poténcia de

excitacao obtidos pelo ajuste com o LAM. Vé-se que o grafico descreve um

comportamento linear, o que também indica que o sistema de medida esta em
boa condigdo de alinhamento, sendo G/P, = (-0,708 % 0,005)x10°W'm™,
obtido pela inclinagao do ajuste linear.

E possivel também, por meio do comportamento do H,:-T/Pe de uma

determinada amostra em fungao da concentracdo de um dopante ou em funcéo
da temperatura, por exemplo, fazer uma analise qualitativa do material.

Uma outra caracteristica importante € a difusividade térmica do material,
que indica como o calor se difunde pela amostra. Relacionamos esta
propriedade com o raio do feixe de excitacdo na amostra e o tempo

caracteristico ¢, _:
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De acordo com a eq. (5.1), a wunidade de Degr €é de
(comprimento)2 / tempo, que pode por analogia ser comparada a da aceleragao
que da uma idéia de quao rapido o calor pode se difundir no material.

Para a amostra de vidro LSCAS-2%Nd;03; a Der em fungéo da poténcia

de excitacdo é dada na Figura 5.3.

@ LSCAS - 2% NdpO3

D =(6.0% 0.6 )10 cm?s™

Difusividade Térmica 10° (cm’s™)

4 i L L L 1 L L L L 1 L L L L 1 L L L L 1
0.20 0.25 0.30 0.35

Poténcia (W)

Figura 5.3: Difusividade térmica Der em fungéo da poténcia Pg obtida utilizando o modelo LAM
para o ajuste do dado experimental do vidro LSCAS — 2%Nd,03.

Notamos que nao ha variagdo da Dgr com a poténcia, Figura 5.3, e o0
seu valor médio é de (6,0 + 0,6) 10°cm?s™". O erro na medida foi de
aproximadamente 10%, levando em conta os erros nas medidas dos
parametros obtidos pela medida do perfil dos feixes de excitacdo e prova e do

ajuste teorico de {,_ .
A preciséo no ajuste teérico de um transiente do espelho térmico para a
obtencéo do parametro tCET € de grande relevancia, principalmente no inicio da

curva. Um atraso no sistema de medida tais como, tempo de resposta do

detector ou de um obturador para disparo do feixe de excitagdo na amostra,
pode gerar um ajuste errbneo de tCET . Na montagem experimental deste

trabalho esses atrasos foram minimizados colocando-se o modulador mecéanico

(Figura 4.8) entre duas lentes de mesma distancia focal, assim a primeira lente
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atravessada pelo feixe de excitacdo, foca o feixe no modulador, minimizando
0s possiveis atrasos. E a segunda lente tem a fungcdo de fazer com que o feixe
de excitacdo a atravesse e saia 0 mais paralelo possivel.

Para um estudo qualitativo a técnica de espelho térmico pode ser
utilizada também na analise do comportamento da Desr em funcdo de uma outra

variavel tal como, variacdo de temperatura na amostra.

M =16.75
— IV =0.69
@© @, =59 pm
5 1.06 - 3 5.
~ D =(57+0.6)10 cm's
o L
g -6, /P =(-1.01% 0.01)W_
% 1.04 -Ae=100m-1
£
[
(@)
c L
I 1.02
- L
[}
©
© O Dado experimental
c 1.00 Ajuste teorico - LT
w M N N N
0.00 0.02 0.04 0.06 0.08
Tempo (s)

Figura 5.4: Sinal de LT normalizado resolvido no tempo para a amostra do vidro LSCAS —

2%Nd,03 em fungdo da poténcia do feixe de excitagdo (Pg).

Esta mesma amostra foi medida com a técnica de LT sem ser retirada
da posigao em relagao a lente que foca o LE (Figura 4.9) na amostra, esta lente
€ a referéncia para o posicionamento de qualquer amostra ja que o perfil do
feixe de excitacdo € medido em relagdo a ela. A Figura 5.4 mostra o sinal
transiente de LT normalizado para diferentes poténcias de excitacdo. Os
parametros utilizados para os ajustes e os obtidos pelos ajustes estéo

mostrados no grafico. Foi usada a eq. (4.1) para os ajustes coma LT.

Deste ajuste obtemos os valores de 0; para cada poténcia,

consequentemente 6'LT/F’e = (-1,0120,01)W™" e t, e assim a difusividade

térmica D, em fung&o da poténcia.
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000 o LSCAS—2%Nd203
Ajuste linear
-0.05 -
|_
—
D L
-0.10 -
I -1
-0.15 |- GLTIP =(-1.01£0.01)W
[ S E S |
0.00 0.05 0.10 0.15

Poténcia (W)

Figura 5.5: 0, em funcgo da poténcia Pg obtido do ajuste tedrico (eq. (4.1)) do dado

experimental do vidro LSCAS — 2%Nd,0s.

Embora 6 e 6,;, equagdes (3.132) e (4.2), respectivamente, tenham

alguns parametros em comum, eles ndo tém o mesmo significado fisico ja que

suas unidades sao diferentes.
Ainda podemos tentar obter uma relagdo entre 6, e 6, que
correlacione os parametros que nao sao comuns entre eles, como por exemplo

O-+/6,7 , que pelas egs.(3.132) e (4.2) , resultaria em:

Or _ 91 (1+v)
6, L(ds/dT)

(5.2)

Ou seja, de posse dos valores de 6 e 0, provenientes dos ajustes do
dado experimental, a espessura da amostra (L) e de algumas propriedades
como, o coeficiente de expanséo térmico (&;) e a razdo de Poisson (V)

podemos estimar, por exemplo, o valor do coeficiente térmico da variacdo do
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caminho 6ptico (ds/dT) da amostra.

Da Figura 5.5, uma vez que a montagem experimental foi a mesma para
as duas técnicas, pode-se concluir que a lente térmica confirma as boas
condi¢cdes de alinhamento por apresentar comportamento linear, tal como

ocorreu no espelho térmico.

—_~

TTE @ LT-LSCAS - 2% NdyO3
= I Q@ ET -LSCAS - 2% Ndy03
O

N o

©_ 70f

O L

2

© [

O 63

£

‘O

— 56t

()

g

g [

S D1 =( 5.7 0.6 )10-3cm?s™!

:S Der =(6.0 £0.6 )10 3cm?s™1

- — 42 -

D 1 I W Y YT T [N SR TN SN SN [N SR TR T SN N SO T SO SO [N TN SR SO SR NN S S M SR N

0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35

Poténcia(W)

Figura 5.6:Comparacgéo entre as difusividades térmicas D, (em azul )e Dgr (em preto Jem
fungéo da poténcia Pg para o vidro LSCAS — 2%Nd,0s;.

Ja a difusividade térmica, € comum nas duas técnicas, podendo ser

usada para comparacao. A difusividade térmica da LT, D,7, também é dada
por: w?, /4tch , sendo f, o tempo caracteristico da formag&o do efeito de
lente térmica. A Figura 5.6 mostra a comparacao entre a difusividade térmica
para as duas técnicas, calculada com seus respectivos valores de f. € 0 mesmo
raio do LE na amostra, @, . Verificamos uma boa concordancia entre os

valores obtidos pelas duas técnicas para a difusividade térmica, sendo
D.r = (5,7+0,6)10°%cm?s™ e Dgr = (6,0 +0,6)10°cm?s™.
Ainda podemos estimar a eficiéncia quantica de luminescéncia 7 para o

espelho térmico. Tanto para o ET como para a LT, para se estimar a 7

podemos utilizar a eq. (3.5), sendo o termo ¢ contido nas equagbes para G- e
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0.

Para as amostra de vidro LSCAS-2%Nd,03 excitadas em A, = 514nm
o comprimento de onda médio de emissdao de luminescéncia é de
aproximadamente </16m> = 1005nm [7]. Os valores estimados para 77 nas duas
técnicas mediante o ajuste tedrico dos dados experimentais, usando o modelo
LAM para o ET, e o uso dos parametros extraidos da literatura [7-9], foram para
Ner = (0,720,3)parao ET e+ = (0,9+0,3) com a LT.

O valor absoluto de ndepende de varios outros parametros contidos em

0, bem como em 6 .. Os resultados apresentaram-se proximos entre as

eficiéncias estimadas por espelho térmico e lente térmica, sendo esta ultima
uma das técnicas utilizada para a caracterizagdo dos vidros LSCAS-Nd.O3 [7-
10].

Apesar de o ajuste ter sido feito com o LAM, foi testado o ajuste com o
BLM e verificou-se que os resultados variavam pouco, confirmando que a

aproximacao LAM é eficiente para baixos valores de absorg¢ao 6ptica.

5.2. Modelo BLM aplicado em amostras de vidro LSCAS
dopados com 2,5% de TiO,

Para exemplificar o modelo BLM vamos utilizar a amostra de vidro
LSCAS-2,5%TiO, de espessura 1.4mm. Os demais parametros encontram-se
na Tabela 4-5. Esta amostra tem um A, em torno de 500m™" que esta dentro do

intervalo em que os modelos LAM e HAM n&o séo indicados para ajuste.
As amostras de vidros LSCAS-TiO, foram excitadas em 4., = 350nm.

A Figura 5.7 mostra o sinal normalizado de espelho térmico resolvido no
tempo ajustado com o modelo BLM para diferentes poténcias de incidéncia. Os
parametros utilizados no ajuste e os obtidos do ajuste estdo mostrados nos
graficos. Vemos que o ajuste com o modelo tedrico BLM esta em boa

concordancia com o dado experimental.
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Para a Figura 5.7, 6 em fungdo da poténcia também apresentou

comportamento linear, sendo /P, igual a (3,53+0,04)10°W 'm™.

[ M=41.85

1.005 — V=114

e =45 1M
S 3 24
< ! D =(6.00.6)10"cm s
9 090F o
3 : 6 /P=(35320.0410° " W
s |
€ ogrsf P.=16mW
CC) L
E > P=19mW
© 00} Fe=22m¥
— [ P.=28nW
© @]
'UE) Ajuste tedrico - ET (BLM) et
I e teorco -
0.945 -
[ 1 l 1 1 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1 1
0.00 0.03 0.06 0.09
Tempo (s)

Figura 5.7: Sinal de ET normalizado resolvido no tempo para amostra de vidro LSCAS —
2,6%TiO, para diferentes poténcias do feixe de excitagdo (Pg). Os dados experimentais foram
ajustados com o modelo BLM. Os demais parametros estdo mostrados na Tabela 4-5.

Para efeito de comparacdo com os parametros obtidos para o modelo
tedrico BLM, foi utilizada também a LT, medida nas mesmas condi¢des que o
ET (Figura 5.7), com o mesmo procedimento descrito para a amostra de
LSCAS-2%Nd,03. Os transientes do sinal de LT estdo apresentados na Figura

5.8, juntamente com os parametros para ajustes e os obtidos do ajuste.

Para a LT também obtemos um comportamento linear para 6, em

fungdo de P, sendo <9LT/Pe = (-5,09+0,03)W". Os valores da difusividade

térmica, Figura 5.9, apresentam comportamentos semelhantes ao da amostra
anterior, com a Dgr um pouco maior que D, 7, porém a variacao fica dentro do

intervalo do erro da medida. As amostras LSCAS dopadas com TiO,
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apresentam luminescéncia no visivel quando excitadas no ultravioleta [12]. Em

Ae = 350nm temos </Iem> = 650nm e os demais parédmetros excluindo

/P, tanto para ET como para LT, foram adotados com base em dados da

literatura [12, 30, 35, 54], para estimar os valores para 7). Para valores como

ds/dT , k, o, e vos valores adotados s&o muito préoximos ao do vidro base.

LM = 41.85

—~
. [V=1.14

F P_=32mwW
g 112 Fo, = 45 um €
~ r 3 2 - P_=28mW
° [D.;=(5.205)10 cm’s e
S 110F L
& 6, /P =(-5.09 £0.03)W
g 1.08 :A =544m” P_=22mwW
@ UrT P_=19mW
£ :
8 1.06 [ P, = 16mW
= C
— 104l
(0] [
© :
© 102 O Dado experimental
< L Ajuste tedrico - TM (BLM)
() [

100, v ey,
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20
Tempo (s)

Figura 5.8: Sinal de LT normalizado resolvido no tempo para amostra de vidro LSCAS —

2,5%TiO, para diferentes poténcias do feixe de excitagéao (Pg).
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Figura 5.9:Comparagéo entre as difusividades térmicas D, (em azul) e Dgr (em preto ) em

fungéo da poténcia Pg para o vidro LSCAS — 2,5%TiO,.
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Os valores estimados para 7z e 77, séo respectivamente (0,7+0,2) e

(0,7+0,3) os quais estdo em boa concordancia entre eles e com dados da

literatura [30].

5.3. Modelo HAM Aplicado a Amostra de Manganés Metalico

Para o HAM, a aproximagédo do modelo BLM quando A, —, vamos

utilizar medidas feitas na amostra do metal manganés (Mn) altamente

absorvedor com A, da ordem de 10’m™ (Tabela 4-2).

A Figura 5.10 mostra o sinal de ET normalizado resolvido no tempo para

diferentes poténcias P, para a amostra de Mn ajustado com o modelo tedrico

HAM. Os parametros geométricos utilizados para o ajuste e os parametros

obtidos no do ajuste sdo mostrados na figura e na Tabela 4-6. A amostra foi

excitada em A, =514nm. Vemos que para t > 20ms os transientes ja est&o no

estado estacionario.

Sinal de ET normalizado (u.a.)

1.00

0.96

0.92

0.

88

O Dado experimental
Ajuste tedrico - ET (HAM)

T T
m = 28.66
V=4.245
®pe =57um

8 a1 -1
0,/ = (4.63£0.05)10° W'm

D= (24.942)10° cm’s™

A =78610"m"
e P =

. = 9.64mW

(e

|
0.000

' | '
0.015 0.030 0.045
Tempo (s)

Figura 5.10: Sinal de ET normalizado resolvido no tempo para amostra de Mn metalico em

diferentes poténcias do feixe de excitagao (Pg). Os dados experimentais foram ajustados

teoricamente com o modelo HAM.
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A Figura 5.11 mostra o comportamento de 8- em fungdo da poténcia

incidente na amostra para valores de - obtidos com o ajuste pelo HAM para
o transiente inteiro, chamado na figura de transiente longo, e para um tempo
correspondente a 20 tCET do transiente, chamado de tempo curto. Os valores
para 6’ET/Pe sao praticamente iguais e possuem comportamento linear para

ajustes com tempo curto e tempo longo.

@ Transiente curto (20 t)

Transiente longo
Ajuste linear (20 t )

Ajuste linear (transiente longo)

-200

-300

O, 10%(m™)

0,,/P = (-4.70£0.08)10°m "W (transiente curto)

-400 - Q_ /P, = (-4.63+0.05)108m "W (transiente longo)

1 L 1 L 1
0.006 0.008 0.010

Poténcia (W)

Figura 5.11: 6., em fungéo da poténcia Pg obtido do ajuste tedrico usando o modelo HAM

para o dado experimental no manganés metalico.

Em se tratando de um material opaco, ndo ha a possibilidade de fazer
medidas com a LT. Assim comparamos o resultado obtido para difusividade
térmica, cujo valor médio foi Der = (24,8+2)10°cm?s™, com a difusividade da
literatura [34], calculada com os valores de k, p e c¢ cujo valor foi
22x10° cm?s™ . Nota-se uma boa concordancia entre eles. E ainda com estes
valores da literatura foi possivel estimar o valor tedrico para
O /P, = - 4,5x10°m™"W™, valor este muito préximo tanto para /P, do ajuste
do transiente longo como para o curto (Figura 5.11).

Como a Der € muito alta quando comparada as outras amostras de vidro
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estudadas neste trabalho, da ordem de 6x10°cm?s™, o valor de {,_ é baixo, da

ordem de 0,3x107s, o que implica na queda rapida do transiente da Figura 5.10,
ocorrendo em t < 10ms.

Com estas trés amostras, de valores diferentes de A, mostramos que o
modelo tedrico do ET pode ser utilizado para qualquer amostra a fim de
encontrar parametros térmicos, opticos e mecanicos. A técnica ainda pode ser
utilizada em estudos qualitativos, quanto a comportamento dos parametros
envolvidos mediante a alteragao de condi¢cbes externas, tal como uma variagao

de temperatura na amostra.
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Capitulo6.

Conclusao

Neste trabalho apresentamos um método fototérmico, de natureza
remota, para analise de materiais solidos que apresentam deformacéao
superficial devido ao aquecimento via laser. Além de apresentar um
alinhamento simplificado entre os feixes de excitagao e prova, foi proposto um
modelo tedrico resolvido no tempo, o qual descreve a deformagao superficial
por meio da equacao termoelastica e fornece a intensidade do feixe de prova
no detector.

Este método pode ser adicionado as técnicas fototérmicas empregadas
no estudo de materiais sélidos, baseado na deformacdo superficial e
fornecendo propriedades térmicas, Opticas e mecanicas. Tais propriedades
como, por exemplo, a difusdo e conducdo de calor, dureza, expansao
superficial entre outras propriedades de materiais sélidos, sdo de extrema
importancia por fazerem parte da pesquisa base para desenvolvimento de
novas tecnologias.

O modelo tedrico proposto para o espelho térmico pode ser considerado
um tratamento matematico completo de analise de um processo fisico a
conversao de luz em calor e consequente deformacgao superficial, por abranger
todas as etapas de evolugado do processo:

e A parte térmica tratada por meio da solugcado da equacao de difusao de
calor foi feita para materiais com qualquer valor de coeficiente de
absorcgao optica;

e A deformacao superficial causada pela variagcdo de temperatura no
material, tratada pela resolugdo da equacéo termoelastica, que leva em
consideracao os termos de tensao, resultando em uma expressao geral
para a deformagdo na direcdo de propagacao do feixe de excitagéao
(diregao z);

e E por fim, a equacido que descreve a intensidade do centro do feixe de

prova no detector, ja que ao ser refletida na superficie deformada, sua
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frente de onda é submetida a uma diferenca de fase, resultando em uma

alteracdo no campo elétrico inicial do feixe.

Foi obtida uma equacéo analitica, em termos de uma integral numérica,
que descreve a intensidade do centro do feixe de prova no detector, /(t).

O BLM ainda pode ser dividido em dois modelos o LAM e o HAM, que
sdo aproximacgdes para materiais com baixo e alto coeficiente de absorgao
Optica. Os quais facilitaram os ajustes em termos do tempo de computacgéao.
Ambos os modelos de aproximacdo apresentaram boa concordancia com o
modelo completo dentro de seus limites, quanto a absor¢do do material.

Com a aplicacdo do espelho térmico nas amostras de vidro LSCAS
dopado com 2% de Nd;O3 e 2,5% de TiO, que abrangem um intervalo
aproximado entre 100m™ e 600m™, os resultados dos ajustes, cuja curva
tedrica descreveu a experimental, foram satisfatorios. Os valores obtidos para a
difusividade térmica foram muito préximos daqueles obtidos pela técnica de

lente térmica.
Com o parémetro 6, ,que apresentou caracteristica linear em relagdo a

poténcia, obtivemos a eficiéncia quantica de luminescéncia, uma outra
propriedade Optica de grande interesse para caracterizagcdo de materiais para
utilizacdo como meio ativo para lasers, que dentro do erro experimental
também apresentou razoavel concordancia com os valores obtidos pela lente
térmica.

Uma caracteristica importante do método de espelho térmico € sua
utilizacdo para a caracterizagao de materiais semitransparentes e opacos. O
material opaco utilizado para teste foi o manganés metalico, pertecente a
classe dos metais, os quais ndo podem ser caracterizados por técnicas de
transmissao, como por exemplo, a lente térmica. Para este material, altamente
absorvedor no espectro visivel, comparamos os valores obtidos difusividade
térmica com os obtidos na literatura, que se mostraram em boa concordancia.

O método de espelho térmico mostrou-se uma promissora ferramenta
para a caracterizacdo de materiais sélidos, desde transparentes a opacos. O
método permitiu ainda a determinacao da deformacgao superficial na escala de

nanometros.
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Apéndice

A. Espectroscopia de Lente Térmica

Cronologicamente a histéria da lente térmica comega em 1965 com
Gordon e colaboradores [55] que descreveram o fendmeno em amostras
liquidas de baixa absorcdo, dentro da cavidade ressonante de um laser de
He-Ne. Ja em 1966, Rieckhoff [56] apresenta a montagem extracavidade. Em
1973, Whinnery e Hu [57] reconheceram que a configuragdo com a amostra
colocada fora da cavidade seria mais flexivel e poderia resultar em medidas de
baixas absorbancias. O modelo tedrico foi consolidado em 1982 por Sheldon e
colaboradores [38] considerando a natureza aberrante da lente térmica
formada.

A configuragdo com dois feixes no modo casado foi desenvolvida em
1976 por Swofford e colaboradores [58]. Modo casado é a denominagao para a
configuracao de dois feixes com 0 mesmo raio na amostra.

O modo descasado foi apresentado por Higaishi e colaboradores [59]
para a determinagao da ordem de p.p.b. (parte por bilhdo) de NO;, (o gas de
nitrogénio foi obtido diretamente da atmosfera, sendo separados dos demais
componentes por método de permeagédo), mostrando ser um método mais
sensivel do que os espectrdmetros convencionais que detectavam p.p.m.
(parte por milhdo). A denominagdo modo descasado se deu a configuragao
com dois feixes com raios diferentes na amostra. A modelagem teodrica final
para esta configuragao foi desenvolvida e proposta por Shen e colaboradores
[60], sendo amplamente utilizada para analise de materiais sélidos, liquidos e
gasosos.

O efeito de lente térmica tal como o de espelho térmico € um fendbmeno
fototérmico baseado na transformacdo da energia luminosa em calor. Um
gradiente de temperatura € gerado pelo feixe de excitagdo na amostra que se
assemelha a uma lente, dai o nome lente térmica. Esse gradiente de
temperatura modifica o indice de refragdo na regido iluminada pelo feixe de

excitacido na amostra.
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A configuragdo que utilizamos neste trabalho € no modo descasado,
Figura A.1, nesta situacdo o feixe de prova ao atravessar a lente térmica

gerada sofre uma divergéncia ou convergéncia dependendo da amostra.

z=0

' A

---—"—-___ (!)'
LP > . >
Wy jLE 7

i ' >
i) " [P > D

IIA 21 i 22 n

Figura A.1: Representagao do experimento de LT com feixe duplo no modo descasado. A é a
amostra; LP ¢ o feixe de prova; LE ¢ o feixe de excitagdo; w,, e ®,, S80 0S raios dos feixes de
prova e de excitagdo na amostra respectivamente; ,, € o raio do feixe de prova em sua

cintura; z, é a distancia confocal do feixe de prova; z, é a distancia entre o centro da amostra e

o detector (D). A origem do eixo esté localizada na cintura do feixe de prova.

B —O— Bebida de Café
0,51
Q
1,52 B érmica di
’ ’ Lente térmica divergente
o 048 |-
2 1,48
@©
Qo
£
-0 0,45 [
= 144 ’
Qo
c
)
—
[}
S 140 | 042 |
2 r Lente térmica convergente
1,36 - 8 039 |
—0— LSCAS dopado com Eurépio| ™
1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 1 1 1 1 L
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,00 0,04 0,08 0,12 0,96 0,20
Tempo (s)

Figura A.2:Representagéo do sinal para a formagédo de uma lente térmica: (A) convergente e

(B) divergente.

A divergéncia do feixe de prova ocorre se o coeficiente térmico do

caminho optico (ds/dT ) for negativo e a convergéncia se ds/dT for positivo. A
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Figura A.2 mostra um exemplo de LT convergente e divergente para a as
amostras do vidro LSCAS dopado com eurdopio e da bebida de café,
respectivamente.

Vamos discutir brevemente a teoria proposta por Shen para o modelo de

LT para baixa absorc¢ao 6ptica.

A.1. Perfil de Temperatura

O aumento de temperatura na amostra é dado pela solugdo T(r,f), da

equacao difusdo de calor [33, 61] dada por:
Cp%[AT(r,t)] —kVA[AT (r,t)]=Q(r) (1.1)

Com as seguintes condi¢cbes de contorno:

AT(r,0)=0, (r <oo) (1.2)

AT (0,t)=0,  (t>0) (1.3)

Sendo Q(r) o termo de fonte, ¢ € o calor especifico, p € a densidade, k

€ a condutividade térmica e AT(r,t) € a variagdo de temperatura na amostra
induzida pelo laser de excitacdo. Este modelo considera a amostra com
dimensdes infinitas, em que o equilibrio da LT n&o poderia ser alcangado.

O termo Q(r) descreve o calor induzido na amostra devido a parte da

absorcao do laser de excitagdo a uma distancia r, e € dado por:

Qr) =l (NA (1.4)

A. é o coeficiente de absorgao oOptica no comprimento de onda do feixe de

excitacdo dado em e Io(r) descreve a intensidade do feixe de excitagdo (modo
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TEMgo) que pode ser escrito como:

2r2
2P T 02
l.(r)=——F-e “* (1.5)

Oe

Em que P, € a poténcia incidente e @,, € o raio na amostra ambos do feixe de
excitagao.

A solucéao da eq. (1.1) é da seguinte forma [33, 61]:
o t
AT (r,t)=[[Q() G(r,rt')dtar (1.6)
00

Com G(r,r',t') sendo a fungéo de Green para o aumento de temperatura do raio

r e tempo t’ para a fonte de calor em r’ expressa por:

r24r?

1 “4Dr rr'
1) = I 1.7
Glrrt)=q7® °(2Dt'j (1.7)

D da mesma forma que no ET representa a difusividade térmica que

2

0]
também pode ser escrita como D=C—:4—;’e, sendo t; o tempo caracteristico
Y c

de LT. /Iy é a fungao de Bessel modificada de ordem zero.
Substituindo as eqgs. (1.4), (1.5)e (1.7) em (1.6) e calculando a integral

em r’ chegamos em:

2P.A, |
]

1
7[C/?0)Se 0 14—(215;?/)

AT (r.t) = e M) gy (1.8)
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A.2. Determinagéo da Variagdo do Caminho Optico do Feixe de

Prova (ds/dT)

A variacao do indice de refracdo da amostra com a temperatura pode ser

escrita como:
an
n(r,t)=n,+—AT(r,t 1.9

Em que ny é o indice de refragdo para a temperatura inicial e dn/dT é a

variagao do indice de refracdo com a temperatura, chamado de coeficiente
térmico do indice de refragdo da amostra.

Em amostras solidas a fragdo de energia absorvida do laser excitagao
que foi convertida em calor muda n&o s6 o indice de refracdo da amostra, mas
também sua espessura, ou seja, ha uma variagdo no caminho optico s(r,t) com

a temperatura T(r,t), podemos descrever essa relagao, inicialmente, como [22]:
s(T)=n(T)L(T) (1.10)

Sendo n(T) e L(T) o indice de refracdo e a espessura da amostra,
respectivamente. Como resultado tem-se um cilindro de calor gerado pelo laser,
que é muito menor do que o didmetro da amostra. Assim, a variacdao do
caminho 6ptico determinara a convergéncia ou divergéncia da LT [62].

A mudanga no caminho Optico referente aos planos de incidéncia e
saida apo6s a formacgao da lente térmica com relagao ao eixo esta representada

na Figura A.3. Que podemos expressar como:
As(r,t)=n(r,t)L(r,t)+(AL(0,t)—AL(r,t))—n(0,t)L(0,t) (1.11)

Expandindo a (1.11) em série de Taylor obtemos:
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dT dT

— _/

As(r.t) =L, {”OLO_T dL )Te ' (ﬂ)ro }(AT(r,t)—AT(O,t)) (1.12)

~—

ds
dT

Plano de incidéncia

Feixe de
excitagao

Amostra

ry
¥

Plano de saida

Figura A.3 :Representacdo da mudanga no caminho 6ptico depois da formagédo da LT devido
ao aumento de temperatura (representado em vermelho) na amostra. L, é a espessura inicial

da amostra e AL (r,t) @ variagdo do caminho dptico.

Em que Ly é a espessura da amostra, np € o indice de refracdo para a

temperatura Ty, e d%T € o coeficiente térmico da variagdo do caminho 6ptico

da amostra. O primeiro termo da equacao se refere a variagao da espessura da

amostra enquanto o segundo se refere a variagao do indice de refragao.

A.3. Diferenga de Fase

Assim como no ET ao passar pela lente térmica, o feixe de prova tera
uma distorcdo na sua frente de onda. Esta distorcao pode ser escrita como
uma diferenca de fase adicional, que é relacionada com a mudanga no

caminho 6ptico em relag&o ao eixo, que utilizando a eq. (1.12), tem-se:
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¢ (rt)= i—”As(r,t) = i—ﬁLog—;(AT(r,t) ~AT(0,1)) (1.13)

P . (r,t)é a diferenga de fase induzida no feixe de prova, quando este passa

pela lente térmica e /1,3 € o comprimento de onda do feixe de prova.

Substituindo a eq. (1.8) em (1.13), temos:

O,¢ 1 [ _2r2/a)ge} ,
= 7 |dt 1.14
PAL,( ds
9. ——_—eeof U 1.15
LT ki, (de (1.15)

Sendo 6; um pardmetro de ajuste que fornece informagdes sobre
caracteristicas térmicas e Opticas da amostra. 6,; da LT difere do G pela

unidade, pois 0 6 também traz informagbes sobre caracteristicas mecanicas

da amostra, sendo assim n&o possuem o mesmo significado fisico.
Para obter a eficiéncia quantica de luminescéncia descrita na eq. (3.5), 0
termo que representa a fracdo de energia que nao foi convertida em calor, no

caso de amostras luminescentes [62], ¢, é multiplicado a eq.(1.15), tornando-

se:

_ RAL(ds
Or = K, (dT)co (1.16)

A.4. Propagacao do Feixe de Prova
A amplitude complexa do campo elétrico do feixe de prova no modo

TEMyo imediatamente apds sair da amostra, que esta sujeito a uma diferenga

de fase ¢ ; (r,t) devido a formagdo da lente térmica, UP(I’,Z1,I‘), e pode ser
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expresso como [39]:

T r? r?
U.(r,z,t)=Bexp|—i| ———+ r,t) |- 1.17
P( Z, ) p{ [lp R1P ¢LT( )j 0)12,:} ( )
Em que
2P, 1 -ita
B-= e—e 7F (1.18)
T Wp

w,» € o raio do feixe de prova na amostra e z; € distancia da cintura do feixe de

prova até a posi¢cao da amostra.

A propagacgao do feixe de prova depois de atravessar a amostra até o
detector, também pode ser descrita a partir da teoria de difracdo de Fresnel,
que vimos na propagacao do feixe de prova para o ET. Considerando o centro
do feixe de prova no detector e a eq. (1.17), a amplitude complexa em

coordenadas cilindricas no detector, U, (r,z, + z,,t), € dada por [60]:

U, (r.z,+2,t)=C,[e """ %e 4718 "qg (1.19)

0

Sendo z;+z, a distancia entre a cintura do feixe de prova e o plano de detector,

inw?, i
C,=B—*e | (1.20)
PZZ
z, Z z, Y z
V:_1+ﬂ((_1] +1], z,>>z,>V=", (1.21)
z, 2,z %

2

y _@_rj ( 2mg)dt' com g=-
7 (9,1) t 11 2t/t (28t PO

(1.22)
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m=2e (1.23)

m €& a razao entre os raios do feixe de prova e excitacdo na amostra, igual ao
ET, indica o grau de sensibilidade da técnica de LT. E o parametro V é o
mesmo parametro tal qual no ET, correlacionando parametros geométricos do

sistema.
Para o caso de ¢ <<1 ¢ feita a aproximagéo e '’ ~ (1-i¢) para a LT

permitindo obter uma equacéao final de ajuste analitica.
Por meio da aproximacdo para ¢ <<1 e as equacdes (1.22) e (1.19) e

integrando em g e em t, o resultado da intensidade no centro do feixe de prova

no detector, /(t) = ‘UP (r,z, + zz,t)‘z, é:

2mVv ’
(1+2m)° +V2)(t,/2t)+1+2m+V?

Or -1
/(t)=/(0){7—7tan ((

(1.24)

1(0) é o valor para I(t) quando tou 6,; é zero.

Um segundo termo da eq. (1.24) procedente da aproximagao na integral
de Fresnel, depois de se verificar através de calculo numérico, foi desprezado,
assim sendo a eq. (1.24) é a equacgao analitica final de ajuste tedrico para os

dados experimentais obtidos pelo método de LT.
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