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Resumo

Dos efeitos induzidos pela interacao radiagao-matéria, uma das questoes mais
duradouras ainda existente ¢ a definicao do momento do féton viajando por um mate-
rial dielétrico. Diversos formalismos foram desenvolvidos; entretanto, os formalismos
de Abraham e Minkowski obtiveram maior destaque por serem conflituosos, criando
a controvérsia de Abraham-Minkowski. Minkowski propds que o momento do f6ton
em um dielétrico seria proporcional ao seu indice de refracao, n, e ao momento do
foton no vacuo, pgy, tal como py; = n pg. Por outro lado, Abraham propds que o
momento do f6ton no meio seria proporcional ao momento no vacuo e inversamente
proporcional ao indice de refracdo do meio, de tal forma que pj = py/n. Até agora,
nao foi possivel obter a resposta para essa questao por nenhum método direto. Mas
a passagem de um féton por um meio exerce uma forca, causando uma pressao de
radiacao sobre esse meio, que também ja vem sendo estudada a muito tempo. Este
trabalho apresenta um estudo sobre os efeitos das forcas induzidas por radiacao em
interfaces entre materiais dielétricos, especificamente: na interface ar/4dgua. Pro-
porciona mais avangos na tentativa de definir o verdadeiro momento do féton em
meios dielétricos e como se d4 a forca gerada nesse meio. E utilizado um arranjo
experimental da técnica de Espelho Fototérmico adaptado e avalia-se a deformacao
superficial da dgua em diferentes configuracoes do arranjo experimental. Sao apre-
sentados experimentos em que um feixe laser atravessa a interface nos sentidos ar
— agua, dgua — ar e ar — agua — ar (dupla excitagio). Considera-se a mudanga
nas dimensoes radiais do feixe incidente e ainda analisamos o que foi dito ser a evi-
déncia experimental que concorda com a previsao de Abraham. Todos os resultados
experimentais sao comparados com modelos numéricos utilizando o Método dos Ele-
mentos Finitos para compreender as contribuicoes das forcas de radiacao atuantes
na superficie e no volume de agua.
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Abstract

Among the effects induced by the interaction of radiation with matter, one of
the longstanding issues is the definition of the momentum of a traveling photon in
a dielectric material. Several formalisms have been developed, and the formulations
of Abraham and Minkowski have attracted considerable attention especially due to
their controversial nature, the so-called Abraham-Minkowski controversy. Minkowski
proposed that the momentum of the photon in a dielectric is proportional to its
refractive index, n, and to the photon momentum in the vacuum, pg, that is py; =
npo. In contrast, Abraham proposed that the momentum of the photon in the
medium is proportional to the momentum in the vacuum and inversely proportional
to the refractive index of the medium, such that p = py/n. There is no direct method
for answering this question yet. However, the passage of a photon through a medium
exerts a force, causing a radiation pressure on this medium, that has already been
studied for a long time. This work presents a study on the effects of forces induced
by radiation at dielectric materials interfaces, specifically at the air/water interface.
It provides further advancements in trying to define the real photon momentum in
dielectric medium and how the force is generated in the medium. It was used an
adapted Photothermal Mirror setup and evaluated the surface deformation of water
in different configurations of the experimental arrangement. In these arrangements,
the laser beam passes through the interface air — water, water — air and air —
water — air (double excitation). It is considered changes in the radial dimensions of
the incident beam and we look at what was said to be an experimental evidence that
agrees with the prediction of Abraham. All experimental results are compared with
numerical models using the Finite Element Method to understand the contributions
of radiation forces acting on the surface and in the water volume.
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Capitulo

Introducao

A descrigao correta do momento da luz em materiais dielétricos e os efeitos
causados pelas forcas de radiagao, quando a luz atravessa a interface desses materiais,
tem sido extensivamente debatidos por mais de um século. Esse tema possui um dos
dilemas mais duradouros da area de interacao radiacao-matéria: a Controvérsia de
Abraham-Minkowski.

As forcas induzidas pela radiacao estao diretamente relacionadas a pressao de
radiagao, efeito proposto por Kepler [1,2], no inicio do século XVTI, ao tentar explicar
o comportamento das caudas de cometas que sofrem repulsao ao se aproximarem do
Sol. Em sua explicacao, ele propds a existéncia de for¢as exercidas pela radiacao solar,
ou seja, uma pressao devido a radiacao. Desde entao, esse efeito passou pelas mentes
de grandes cientistas, como Newton [2,3|, Maxwell [4], Poynting [5-10], Thomson [11,
12|, Heaviside [13,14], Lorentz [15], Einstein [16,17] e muitos outros.

A controvérsia é denominada Abraham-Minkowski, pois os dois estudiosos pro-
puseram teorias para explicar o tensor de energia-momento da luz baseados nos
mesmos fundamentos, contudo, com predicoes completamente divergentes. Ambos
tentaram descrever o momento do foton em meios dielétricos e os efeitos causados
pelas forcas da radiacao quando ele incide do vacuo em um meio dielétrico.

Minkowski [18], em 1908, propos que o momento do f6ton em um meio dielétrico
seria proporcional ao indice de refracao do meio, n, e a0 seu momento no vacuo, py,
tal como py; = npy. Esse momento induziria no meio uma forca superficial para
seu exterior como uma expansao. Por outro lado, Abraham [19], em 1909, defendeu
que o momento do féton no meio seria proporcional ao seu momento no vacuo e

inversamente proporcional ao indice de refracao do meio, de tal forma que pj = py/n.
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E ainda, a forga gerada no meio seria para seu interior, como uma compressao.

Para observar o efeito da pressao de radiacao, diferentes trabalhos experimen-
tais foram realizados [20-29]. No entanto, os resultados nao convergiam diretamente
para nenhum dos formalismos. Desde o inicio deste século, diferentes métodos fo-
ram elaborados para tentar determinar qual seria a definicao correta do momento do
foton [30-36]. O trabalho de Astrath et al. [35] ganhou destaque, uma vez que con-
seguiu conduzir experimentos de pressao de radiagao de alta sensibilidade, os quais
apresentam grande concordancia quantitativa com simulagoes por meio do método
de elementos finitos. Os resultados obtidos estao de acordo com o momento proposto
por Minkowski. Esse foi um importante passo na caminhada de conhecer melhor as
forcas exercidas pela luz. Outro trabalho de destaque foi o de Zhang et al. [36] que,
ao realizar experimentos mais simples que os de Astrath et al., obtiveram resultados
correspondentes com o momento de Abraham.

Este trabalho apresenta um estudo sobre os efeitos das forcas induzidas por
radiagdo em interfaces entre materiais dielétricos. O foco é dado a interface ar/agua,
assim como no trabalho de Astrath et al., o qual é utilizado como base para esta
pesquisa. O intuito desta tese é proporcionar mais um avango na busca em definir o
verdadeiro momento do féton em meios dielétricos e como se d4 a forca gerada nesse
meio.

Para tanto, a tese estd dividida na seguinte maneira:

E feita uma revisio historica a respeito da pressao de radiacio no capitulo 2.
E exposto que o efeito consta na historia da ciéncia desde os ultimos cinco séculos,
bem como que a controvérsia de Abraham-Minkowski perdura por mais de cem anos.
Por ser um tema estudado ha muito tempo e por diversos pesquisadores, existe um
enorme acervo cientifico sobre o tema tanto tedrico quanto experimentalmente. Por
isso, é apresentada uma breve revisao a respeito dos principais trabalhos e avancos
que houve até os dias atuais.

No capitulo 3, sao apontadas as forcas que agem sobre um material dielétrico
na presenca de campos eletromagnéticos. Sao introduzidas as relacoes que descrevem
os tensores de stress para campos elétricos e magnéticos estaticos, com as relagoes
serao determinadas as solugoes para as forcas atuantes nesses materiais devido a
presenca de campos eletromagnéticos oscilantes. Das solugoes, é possivel discriminar
as influéncias devido as forcas de volume e de superficie, obtendo, assim, a pressao
exercida na superficie do material. Por fim, a deformagao superficial do material

dielétrico induzida pela pressao é elucidada por meio da equacao de Navier-Stokes



1. Introducgao 3

para fluidos incompressiveis.

No capitulo 4, h4 uma apresentacao sobre a técnica de Espelho Fototérmico,
que possui grande sensibilidade e capacidade de detectar deformagoes superficiais
da ordem de magnitude de nanometros. O modelo tedrico é sutilmente exibido e o
arranjo experimental é exposto e adaptado para a deteccao da deformacao gerada
por pressao de radiacao.

O objetivo do capitulo 5 é avaliar diferentes configuracdes do arranjo experi-
mental, sempre com o uso da interface ar/agua. Experimentos como os de Astrath
et al. sao realizados, isto ¢, experimentos em que a radiacao incide no sentido ar
— agua, considerando feixes de laser continuo e pulsado. Como primeira avaliacao
experimental da influéncia das forcas atuantes na superficie e no volume, sao apre-
sentados arranjos experimentais em que as incidéncias da radiacao sao nos sentidos
agua — ar (“excitagdo por baixo”’) e ar — agua — ar (“dupla excita¢ao”), com um
espelho dentro da agua. Também sao apresentados experimentos cujas dimensoes
radiais do feixe variam ao longo do volume de agua, considerando as situacoes em
que o feixe foca e desfoca ao longo do volume de agua. Por fim, é analisada a possivel
evidéncia experimental que concorda com a previsao de Abraham, proposta no tra-
balho de Zhang et al. [36]. No dltimo capitulo sdo apresentadas as conclusdes deste
trabalho.

Alguns detalhes sobre a obtencao do tensor de stress, bem como a maneira
que foi empregado o método dos elementos finitos sao descritos nos apéndices A
e B. No apéndice C, estao listados os trabalhos publicados durante o periodo de

doutoramento e estao reproduzidas as primeiras paginas de cada um deles.



Capitulo

A pressao de radiacao ao longo dos séculos

O surgimento da ideia do efeito de pressao de radiacao
estd para completar quatrocentos anos na histéria da
ciéncia. Ao considerar sua extensa trajetoéria, a qual
muitos pesquisadores e pensadores participaram, existe
um grande acervo de estudos e trabalhos sobre o efeito.
Neste capitulo, serd exposta uma introducao histoérica
ao efeito de pressao de radiagao. Alguns trabalhos que
foram desenvolvidos nos tultimos cinco séculos, alguns
dos experimentos que buscaram medir o efeito e algumas
das teorias que tentaram descrevé-lo serao apresentados

e discutidos.
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2.1 Séculos XVII, XVIII e XIX

O primeiro relato documentado sobre a pressao de radiagao foi dado por Kepler
no ano de 1619. Em seu trabalho De Cometis Libelli Tres [1,2], o astronomo explica
o fato das caudas de cometas serem repelidas pelo sol, como ilustrado na Figura 2.1.
Segundo o pesquisador, um cometa é composto completamente de substancia nebu-
losa e suas partes sao gradualmente quebradas e dispersas pela incessante agao dos

raios solares. Nas palavras do autor “a cauda representa a morte da cabe¢a” [37].

= o s s Jear s

“HORISON

Figura 2.1: Imagem ilustrativa da cauda de um cometa ao tomar a direcao
contraria ao sol. Publicada no tratado sobre cometas de Peter Apian em
1532 e reproduzida em “The Optical Theory of Comets” de Barker [2].

A pressao devido a radiagdo no ambito astronomico foi uma questao ampla-
mente discutida ao longo do século XVIIL. O tema voltou a ser difundido em 1873 |4],
quando Maxwell apresentou seu trabalho A Treatise on Electricity and Magnetism,
em que descreve a luz como uma onda eletromagnética. Em seu trabalho, Maxwell
prevé a existéncia de pressao de radiagao devido a densidade volumétrica de energia

da onda propagante:

“Hence in a medium in which waves are propagated there is a pressure in
the direction normal to the waves, and numerically equal to the energy

in unit of volume.”
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Enquanto Maxwell contribuia com o eletromagnetismo, o italiano Adolfo Bar-
toli previa o efeito da pressao devido a radiacao por meio da segunda lei da termodi-
namica [38]. Embora ambas previsoes concordem entre si [39], os estudos de Bartoli
foram deixados em segundo plano, mesmo apos ter sido seguido por Boltzmann. O
eletromagnetismo, por sua vez, foi instrumento para que a pressao de radiagao venha
sendo estudada até os dias atuais.

O efeito foi considerado dentro de

um laboratoério pela primeira vez em 1873,

quando feixes de luz solar, ao passar pela ja- /\ll\
}.

nela, incidiram sobre uma balanca a vacuo
e arruinaram as medidas de William Croo-
kes [40]. Crookes percebeu que esse fend-
meno alterava os valores das massas medidas
e indicou que essa mudanca da massa era em
razao da pressao exercida pela luz. O cien-
tista desenvolveu um radidmetro, como o da

Figura 2.2, para possibilitar o estudo sobre

o efeito da pressao por radiacao.

O radiémetro consistia de um bulbo de )
Figura 2.2: Radiémetro de

vidro com baixa pressao interna, quatro pa-
Crookes [41].

lhetas polidas de um lado e pintadas de preto
do outro. As palhetas eram presas e susten-
tadas por hastes de latao.

A incidéncia de luz fez que as palhetas rotacionem, dessa forma, o aconteci-
mento foi considerado a atuacao da pressao de radiacao. Porém, ja em 1876, Osborne
Reynolds [42] e Arthur Schuster [43] compreenderam que o efeito visto por Crookes
era uma consequéncia mais complicada de aquecimento e nao o proprio efeito de
pressao de radiacgao.

Incidir luz do lado pintado faz que as palhetas girem mais rapidamente do que
incidir do lado polido, pois, do lado pintado, a absor¢ao de luz é maior e, conse-
quentemente, a haste é aquecida, assim como o ar em contato. Com a diferenca de
temperatura no gas, observa-se a conveccao entre a regiao mais quente e a mais fria,
o que empurrava as palhetas. Assim, o efeito no radiémetro foi explicado como um

efeito relacionado a diferenca de temperatura e nao apenas a pressao de radiacao.
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2.2  Século XX

Em 1901, o russo Lebedew e os estadunidenses Nichols e Hull publicaram artigos
com descricoes sobre as primeiras observagoes reais da pressao de radiacao dentro de
laboratério.

Lebedew [20] considerou que, para observar o efeito de pressao de radiagio,
haviam duas dificuldades essenciais: correntes de conveccao e forgas radiométricas.
A maneira que o pesquisador encontrou para diminuir essas perturbacoes foi manter
o sistema com o ambiente o mais rarefeito possivel. Ainda assim, os efeitos deveriam
ser considerados. Ele utilizou um bulbo de vidro maior que o de Crookes, como
mostrado na Figura 2.3.a. As radiacoes que poderiam ser absorvidas pelo proprio

bulbo foram eliminadas.

r
3
S
8

ES
D
g

o’L]?aw

Figura 2.3: Ilustracdo do experimento utilizado por Lebedew [20]. a) desenho
esquematico do arranjo experimental e b) op¢oes de hélices utilizadas dentro do
bulbo de vidro.

O experimento de Lebedew consistiu de uma lampada, B, com parte de sua
emissao passando por um conjunto de lentes, C, um diafragma, D, e outro conjunto
de lentes, K, com um feixe colimado de didmetro préoximo a 5 ¢m. Para eliminar a
radiacao que poderia ser absorvida pelo vidro do bulbo, foi introduzido um recipiente
com aproximadamente 1 cm de dgua. Os espelhos S 2 3 foram utilizados para alinhar

o feixe dentro do bulbo, G, da direita para a esquerda, enquanto que os espelhos Sy 56
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foram utilizados para alinhar o feixe da esquerda para a direita. Os espelhos 57 e Sy
ao formarem uma peca tinica que translada, permitia escolher qual caminho o feixe
poderia percorrer. Antes do feixe incidir no bulbo, foram adicionadas as lentes, L, e
L, para focar o feixe dentro do bulbo e uma lamina de vidro, P;, para desviar parte
da poténcia do feixe para uma termopilha. A lamina P, foi posta ao lado esquerdo
para compensar a poténcia desviada do lado direito.

Figura 2.3.b elucida as opcoes de hélices
usadas no experimento. Embora feitas de finas
palhetas de metal, cada uma possui sua especifi- m
cacao de espessura, material e massa. As hélices

sao colocadas dentro do bulbo antes de diminuir

a pressao interna e sao presas a um capilar de V‘ﬁw
vidro, como na Figura 2.4. Para observar a ro- )
tacao das hélices, anexa-se um espelho plano ao 570
capilar de vidro, utiliza-se um anteparo gradu- A
ado e lentes telescopicas, as quais sao alinhadas 5
de tal forma que permita enxergar a graduacao
do anteparo com o espelho anexo ao capilar. Aracacy :0

Ao dispor de sua consideracoes, Lebedew i
garante que os possiveis erros de seus experimen-
tos estariam em torno de 20%. Tentou determi-
nar a influéncia das forgas radiométricas ao com- Figura 2.4: Ilustracao
parar os resultados obtidos com palhetas finas e do suporte utilizado para

com grossas, entretanto, nao a detectou clara- prender as hélices [20].

mente, o que levou a crer que, em seu sistema,

essas forcas seriam comparaveis aos erros. Portanto, concluiu que as forcas as quais
seriam devido & radiacao nao estariam conectadas a conveccao ou as forcas radio-
métricas. A pressao da luz é diretamente proporcional & energia do feixe incidente e
nao depende de seu comprimento de onda.

Nichols e Hull [21] propuseram um experimento muito semelhante ao de Le-
bedew. A Figura 2.5 mostra uma fotografia do experimento montado por eles, e
a Figura 2.6 apresenta um desenho esquematico do arranjo. Os dois pesquisadores
utilizaram o mesmo método de deteccao que Lebedew, isto é, um espelho plano ane-
xado ao capilar em que estao as palhetas, porém com apenas um tipo de hélice, cujas

palhetas eram maiores.
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Figura 2.5: Fotografia do arranjo experimental utilizado por Nichols e
Hull [44].

Nichols e Hull propuseram quatro alternativas para diminuir a influéncia da
conveccao de ar dentro do bulbo: i) a superficie da palheta que receberia a radiacao
deveria estar o mais refletora possivel, para evitar a absorcao e, assim, o aquecimento;
ii) fazer medidas variando a pressdo interna, pois, em uma determinada pressdo, o
efeito deveria ser minimizado; ) as duas palhetas anexas a hélice deveriam ser
as mais semelhantes possiveis e estarem posicionadas simetricamente em relacao ao
capilar; iv) a pressdo de radiacdo seria um efeito instantaneo, ja a convec¢do do gas
ou o aquecimento sao dependentes do tempo de exposicao, chegando & uma condigao
estaciondria.

Para determinar a pressao interna que deveria minimizar o efeito de conveccao,
eles utilizaram duas palhetas diferentes, porém, de mesmo didAmetro e mesma massa.
Uma composta apenas por prata, e a outra por um vidro com prata depositada na su-
perficie. Consideraram que a palheta composta por vidro e prata deveria apresentar
menor efeito de conveccao de ar, uma vez que o calor gerado pela prata tenderia a ser
depositado no vidro, minimizando, assim, o aquecimento do gas. Ao executarem os
experimentos em diferentes pressoes e ao compararem ambas palhetas, perceberam

que, para pressoes entre 66 e 19,8 mmH g, a convecgao do gas repele, enquanto que,
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Figura 2.6: Tlustracao do experimento utilizado por Nichols e Hull [21]. a) desenho
esquemadtico do arranjo experimental e b) bulbo de vidro com a hélice.

entre 11,2 ¢ 0,05 mmH g, a conveccao puxa a palheta. Sendo assim, eles concluiram
que, ao empregar uma pressao entre 19,8 e 11,2 mmH g, o efeito de conveccao seria
o menos influente possivel. O sistema em pressao de aproximadamente 16 mmH g
foi adotado por eles nas medidas. Consideraram o tempo de exposi¢ao da radiagao
sobre a palhetas e o denominaram caso estatico,por demonstrar um longo intervalo
de tempo de exposicao, em que a hélice chegava ao seu estado estacionario; ja no
caso balistico, o tempo de exposicao era considerado curto suficiente para nao gerar
aquecimento do gas. Isso posto, definiram que, para o experimento deles, o inter-
valo de tempo balistico seria de 6 segundos, o que significaria um quarto do periodo
necessario para a hélice chegar ao estado estacionéario.

Tanto Lebedew quanto Nichols e Hull concluiram terem visto os efeitos de
pressao de radiacao e que esses efeitos nao sao dependentes do comprimento de
onda, e sim da poténcia de luz incidente. Enquanto Lebedew garante erros menores
que 20% nas medidas da rotacdo de suas hélices, Nichols e Hull oferecem valores para
a pressao gerada. Comparados com valores previstos por Maxwell, eles obtiveram
um desvio de 0,6%, o que reafirma quantitativamente a teoria de Maxwell.

Teoricamente, Poynting [5] havia determinado que o produto vetorial do campo

elétrico com o magnético definia o fluxo de energia eletromagnética propagando no
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vacuo e a densidade de momento. No entanto, ao considerar esses campos se propa-
gando dentro de um material, deve-se decidir o que seria adequado: usar o campo
elétrico (E) ou o deslocamento elétrico (D); o campo magnético (H) ou a inducio
magnética (é) Em 1908 e 1909, surgiram as propostas de Minkowski e de Abraham
para definir a densidade de momento eletromagnético em dielétricos. Einstein e Laub
também sugeriram formalismos para a densidade de momento em dielétricos porém,
nao tiveram aceitacao na época, o proprio Einstein reconheceu, em uma carta para

Walter Déllenbach em 1918, que seu formalismo nao estaria correto [45]:

“It has long been known that the values I had derived with Laub at the
time are wrong; Abraham, in particular, was the one who presented this
in a thorough paper. The correct strain tensor has incidentally already

been pointed out by Minkowsk:.”

Minkowski [18] propos a densidade de momento como

gu=DxB, (2.1)
ja a de Abraham [19] é dada por

. ExH

ga = 02 . (22)

Ao considerar materiais homogéneos e isotropicos, 0 momento de um fé6ton para

cada caso acima é

. hew
PM = /gMdV =n— (2.3)
¢ 1
pa = /ﬁAdV =——. (2.4)
n c

A discordancia esta no carater da questao dualidade onda-particula da luz. O
formalismo de Minkowski é conforme com o momento ondulatério de de Broglie, ao
passo que o de Abraham ¢é relacionado a massa equivalente de Einstein (m = hw/c?).

O fato do momento do fé6ton de Minkowski ser diretamente proporcional ao
indice de refracdo implica que, ao incidir luz em um material, o féton (ou a onda
eletromagnética) tem seu momento aumentado. Por outro lado, no formalismo de
Abraham, o momento diminui. Essas diferencas na densidade de momento e nos

tensores de energia-momento eletromagnético fazem com que as forgas induzidas no
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material sejam contrarias também.

Ao levar em conta o tensor de energia-momento proposto por Minkowski, sucede
que a forca induzida no material teria um carater de expansao: todas as forcas
internas geram uma forca resultante na superficie por onde os campos incidem, assim,
ela é direcionada para seu exterior e acarreta na expansao da superficie do material.
Ao considerar o tensor de energia-momento de Abraham, que a forca induzida no
material atua no volume com carater de compressao, sua forca resultante é aplicada
na superficie direcionada para seu interior, contraindo a superficie.

Muitos debates surgiram para definir qual proposta estaria correta, com a cons-
tituicao tedrica do efeito sempre em foco. Muitos trabalhos teoricos evidenciaram a
necessidade da observacao experi-
mental para melhor guiar o avanco
na caracterizacao do efeito. Dessa F’%L’
maneira, varios experimentos foram
realizados com o objetivo de definir
qual dos formalismos seria o correto.

Jones 23], em 1951, foi o pri-

meiro a conseguir observar a pres-

sao de radiacao em meios refrativos.
. . = || E—— v
Com o arranjo experimental con- : ){Ej

forme a Figura 2.7, o pesquisador in-

cidiu um feixe de luz assimétrico so- —

bre um espelho, V', imerso em dife-

s |
\\\4 g

VYU

rentes liquidos dielétricos, enquanto

&=

monitorava por outro espelho, M.

Ambos espelhos eram anexados a

um fio de cobre, H, o qual seria o
eixo de rotacao devido ao torque que

o ) o Figura 2.7: Ilustracao do arranjo expe-
a radiacao causaria. Ao medir o an-

rimental utilizado por Jones [23].

gulo que o espelho M girava, era de-

terminado o torque e, assim, a taxa de momento transferido ao espelho V. Ao fazer
medidas em liquidos de diferentes indices de refracao, a conclusao foi que a transfe-
réncia de momento era relacionada ao indice de refracao e esta dependéncia era com a
velocidade de fase do indice de refracdo e nao com a velocidade de grupo. Contudo,

os resultados de Jones nao foram suficientes para distinguir qual dos formalismos
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- Abraham ou Minkowski - era mais pertinente. Posteriormente [24], Jones repe-
tiu seus experimentos, no entanto, substituiu a lampada de tungsténio, empregada
em seu trabalho precedente, por um laser. Desse modo, conseguiu maior definicao
quanto ao indice de refracao de cada liquido e, desta vez, concluiu que o momento
total poderia estar relacionado & velocidade de fase, nyp, em acordo com Minkowski,
ou relacionando a velocidade de grupo, p/n,, em acordo com Abraham.

Em 1968, James detectou a forca
de Abraham [46], a descoberta foi feita
da seguinte maneira: com dois toroi-
des de ferrite alinhados entre si e co-
nectados a um transdutor piezoelétrico,
quando sujeitos a campos elétricos e

magnéticos variando no tempo, ha in-

dugao de torque segundo os tensores
de energia-momento de Minkowski e

Abraham, contudo, diferem em mag-

nitude. Ao medir o torque dos toroi-

photo=
resistor

tungsten fiber

des, o pesquisador notou que a mag-
nitude concordava com o previsto por
Abraham.

Além de James, Walker et al. |28, : —

29|, em 1975, aplicaram um campo elé- feedbock

system

trico variavel no tempo em um disco de
titanato de bario suspenso por uma fi-

Figura 2.8: Tlustracgao do arranjo ex-
bra de torcao e sob um campo magné-

perimental utilizado por Walker et
tico constante, como ilustrado na Fi- al. [29].

gura 2.8. Com um espelho anexado a

lateral do disco, observaram que o disco possuia uma rotacao oscilante e que o pe-
riodo de oscilagdo era constante, em acordo com o formalismo de Abraham. O mesmo
foi confirmado por meio do campo magnético varidvel no tempo.

Até aqui, foram discutidos apenas experimentos que apresentam torcoes cujo
meio de deteccao é um sistema que mede o deslocamento angular dessa torcao. Em
sua maioria, os trabalhos utilizavam de radiacao incidindo em sélidos, como as pa-
lhetas ou espelhos. Mesmo o trabalho de Jones, que estudou a influéncia em liquidos,

utilizou um espelho para provar o efeito da pressao de radiacao.
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Os experimentos mais relevantes aplicados em liquidos dielétricos foram apre-
sentados por Ashkin [25], o qual reportou a primeira observac¢ao de suspensao de
particulas em liquidos com laser continuo, o acontecimento foi considerado um dos
maiores avancos da natureza da pressao de radiacao.

Ao utilizar um laser de Argonio, com comprimento de onda A = 514,5 nm e
focado com raio r = 6,2 um, Ashkin suspendeu esferas de latex imersas em dgua com
0,59 pum, 1,31 pm, e 2,68 um de diametro. Isso posto, ele percebeu que: ao incidir
o laser, as particulas eram puxadas para o centro do feixe e aceleradas na direcao do
feixe, movendo-se com velocidade de alguns micrometros por segundo, até colidirem
com a superficie do suporte utilizado; ao bloquear a incidéncia do laser, a particula
voltava a ter movimento Browniano. Com o uso de dois lasers iguais, incidindo em
sentidos opostos, a particula se manteve em um ponto de equilibrio, aprisionada.
E assim, pela primeira vez, foi realizado o experimento que hoje ¢ conhecido como
Pinca Otica.

Ashkin e Dziedzic |26] realizaram outro experimento para observar os efeitos
de pressao de radiacao, mas desta vez com um laser pulsado apenas em agua. Como
ilustrado na Figura 2.9.a, realizaram experimentos passando verticalmente um feixe
de laser através de um reservatorio contendo agua e ar. Por o laser estar focado na
interface dos fluidos, a pressao de radiacao deve gerar uma deformacao, a qual seria

vista como um efeito de lente na superficie da agua.

a b
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Figura 2.9: Ilustracdo do experimento elaborado por Ashkin e Dziedzic [26].
a) desenho esquemético do arranjo experimental e as possiveis deformagoes da
superficie da agua (A, B, C) e b) resultado obtido: o perfil de intensidade quando
o laser operava em baixa (LP) e em alta poténcia (HP).
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O experimento consistiu em medir as dimensoes do feixe ao passar pela agua.
Inicialmente, as medidas foram realizadas por meio do laser operando com baixa
poténcia (LP), com o fim de ndo causar a deformagao, na sequéncia, as medidas
foram realizadas com alta poténcia (HP) para gerar o efeito. As predigdes dos autores
estao na Figura 2.9.a.

Considerando a incidéncia do feixe de cima para baixo, no caso A: se a forca
for para fora, a superficie deve dilatar, atuando, assim, como uma lente convergente
no proéprio feixe; no caso B, se a forca atuar para dentro da agua, a superficie deve
contrair, agindo como uma lente divergente. Os resultados obtidos foram de acordo
com o caso A, é possivel observar uma convergéncia do feixe, como mostrado na
Figura 2.9.b. Ashkin e Dziedzic ainda buscaram constatar se a direcao de incidéncia
do feixe faria diferenca com o feixe incidindo de baixo para cima, caso C. O mesmo

resultado foi observado, isto ¢, a superficie da 4dgua se dilata.

2.3 Século XXI

No fim da década de 1960, alguns trabalhos apresentaram a importancia dos
tensores de energia-momento de materiais [47-53]. de Groot e Suttorp [50-52], Penfi-
eld e Haus [54] e também Gordon [55], pensando nesses tensores, reviram o problema
com os tensores de Minkowski e Abraham. FEles determinaram que ao considerar os
campos eletromagnéticos dentro de um meio, deve-se definir um tensor total, o qual
seria a soma do tensor de energia-momento eletromagnético, fEM, com o tensor do

material, T/,

T = Toy + Tus, (2.5)

assim como a densidade de momento,
d=Gem + Jue- (2.6)

Posteriormente, a controvérsia foi considerada resolvida [39, 56-58|, pois ao
considerar os tensores de energia-momento do meio para os formalismos de Abraham
e de Minkowski, julgaram que o problema poderia ser escrito com a existéncia de

um momento candnico e um momento cinético, sendo Minkowski relacionado ao
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momento candnico, e Abraham relacionado ao momento cinético, de tal forma que
—meio - __ —=meio —
Pcaneénico + \/g]WdV = Dcinético + /gAdV7 (27)

0 que torna a controvérsia em apenas uma questao de escolha do tensor de energia-
momento do meio. No entanto, varios pesquisadores ainda buscam definir o forma-
lismo correto ou o momento correto.

Muitos trabalhos teéricos e experimentais continuam sendo realizados, uma
vez que mesmo que a controvérsia tenha sido resolvida, nao h& consenso a respeito
de como seria 0 momento do féton viajando dentro de um meio, e ainda, sobre as
forcas que agem dentro do material devido a presenca de campos eletromagnéticos
oscilantes e as influéncias dessas forcas.

Dos trabalhos mais recentes, o de Astrath et al. [35] e o de Zhang et al. [36]
estao relacionados diretamente ao tema desta tese e serao discutidos nos proximos
capitulos.

Astrath et al., com base no experimento de Ashkin e Dziedzic [26] e com o uso
da técnica de Espelho Fototérmico adaptada, obtiveram a deformacao superficial da
agua gerada por radiacao de feixe laser com precisao, tanto pulsado quanto continuo.
Dois feixes laser foram utilizados, um para induzir a pressao e outro para prova-la.
Nos experimentos de Ashkin e Dziedzic, a pressao induzia uma deformacao da super-
ficie, atuando, assim, como uma lente para o feixe transmitido. Dessa forma, Astrath
et al. monitoraram essa deformacao por meio de um feixe de prova e acompanharam
sua reflexao na superficie do fluido. Caso a superficie contraisse, ela agiria como um
espelho concavo, fazendo que o raio do feixe refletido diminuisse, no entanto, se a su-
perficie expandisse, ela agiria como um espelho convexo, fazendo que o raio do feixe
refletido aumentasse. Na sequéncia Astrath et al. compararam quantitativamente
seus resultados experimentais com as solucdes numéricas da densidade de forca ele-
tromagnética de Helmholtz, por meio do Método de Elementos Finitos e verificaram
notavel concordancia. Outro resultado verificado foi que a deformacao é de carater
expansivo, tal evidéncia concorda com os experimentos de Ashkin e Dziedzic e com
o momento de Minkowski.

Zhang et al. se basearam no experimento de Ashkin e Dziedzic [26] e também
no de Astrath et al., no entanto, de uma maneira mais simples. Fizeram uso de
um feixe laser continuo para induzir a pressao de radiagao e a reflexao do mesmo

para provar o efeito. Os experimentos foram realizados em agua e em 6leo mineral.
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Como nos experimentos de Astrath et al., a superficie agiria como espelho concavo
ou convexo, diminuindo ou aumentando o raio do feixe refletido, respectivamente.
Zhang et al. realizaram seus experimentos de duas maneiras: uma com o feixe
focado na superficie, o que gerou resultados equivalentes aos de Ashkin e Dziedzic
e aos de Astrath et al., e outra com o feixe nao focado na superficie, o que trouxe
uma diminuicao do raio do feixe refletido, ou seja, uma contracao na superficie da
amostra, concordando, portanto, com a predicao de Abraham, como ilustrado na
Figura 2.10.

Figura 2.10: Tlustracdo da deformagao superficial observada por Zhang et al. [36].

A possivel explicacao e uma discussao a respeito dos resultados obtidos estarao

presentes no capitulo 5.



Capitulo

Desenvolvimento teodrico

Neste capitulo, apresentamos teoricamente as forcas que
agem sobre um material dielétrico na presenca de campo
eletromagnético. Para manter o formalismo teérico o
mais simples possivel, faremos uma breve introducao as
equacoes do eletromagnetismo em materiais dielétricos.
Entao, serao introduzidas as relacoes que descrevem os
tensores de stress para os campos elétrico e magnético
estaticos, e com eles serao determinadas as forcas atu-
antes nesses materiais devido a presenca de campos ele-
tromagnéticos oscilantes. Dessas forgas, discriminamos
as influéncias devido as forcas de volume e de superficie,
na sequéncia, a pressao exercida na superficie do ma-
terial. Por fim, serd proposta a deformacao superficial
do material dielétrico induzida pela pressao via equagao
de Navier-Stokes para fluidos incompressiveis. A maior
parte deste capitulo baseia-se nos livros de Landau e
Lifshitz, Electrodynamics of Continuous Media 59| e
Fluid Mechanics [60], e no recente trabalho publicado
por Astrath et al. [35].

18
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3.1 Eletromagnetismo em dielétricos

A respeito das propriedades elétricas, os materiais sao divididos, de uma ma-
neira geral, como condutores e dielétricos. Dielétricos ou isolantes sao aqueles que
nao permitem fluxo de corrente elétrica devido a um campo elétrico externo ou, ao
menos, até que esse campo elétrico supere a rigidez dielétrica do material. Para esses

materiais, as equacoes de Maxwell sdo escritas como':

V-D = 0; (3.1)
=~ 1w OH
= B 2
VxE el (3.2)
V-H = 0; (3.3)
- ¢ OF
H = - — 4
V x e (3.4)

com D = €eF sendo o deslocamento elétrico?, E o campo elétrico e € a permissivi-
dade do material. H = B/u sendo o campo magnético, B a indu¢do magnética, p

permeabilidade do material e ¢ a velocidade da luz.

3.2 Forcas eletromagnéticas na matéria

A presenca de campo elétrico ou magnético gera perturbacoes em materiais,
sejam eles condutores ou dielétricos. Quando materiais condutores estao na presenca
de um campo elétrico, forcas devido a esse campo atuam apenas na superficie do
condutor. Essas forcas podem ser representadas pelo fluxo de momento através da
superficie, j4 o fluxo de momento pode ser escrito em funcao do tensor de stress de
Maxwell?

Ao considerar que @ é o vetor de um elemento de area da superficie apontando

para seu exterior, tem-se que a forca F, por unidade de area é dada por

q 1
F, = o,d = §E26L, (3.6)

!Considerando que o material ndo possua nenhuma carga livre.

2Ser4 utilizado o sistema de unidades gaussianas (CGS) em quase todo o desenvolvimento do
capitulo, no entanto, no final as expressoes serdo convertidas para o sistema internacional (MKS).

3Considerando que o condutor esteja no vacuo.
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a qual representa uma forca puxando a superficie do condutor para seu exterior, e
age como uma “pressao negativa’.

Para materiais dielétricos, a forca gerada nao é simples tal como para condu-
tores, pois, em dielétricos é possivel a existéncia de campo elétrico em seu volume,
o qual gera for¢as de volume que variam ao longo do material e sao anisotrdpicas,
mesmo que o material seja isotropico. Essas forcas de volume sao chamadas de ele-
trostricao e magnetostricao. Elas provocam a deformagao em uma direcao diferente
daquela em que a forca atua.

Para obter-se a forca f dV gerada em um elemento de volume dV', define-se um
vetor densidade de forca f Esse vetor densidade de forca deve levar em conta as
influéncias de campos elétricos, magnéticos e a eletrostricao. Por consequéncia da lei
de conservacao de momento, forcas que atuam em elementos finitos de um material
podem ser reduzidas a forcas induzidas na superficie. Forcas atuantes no volume
mudam seu momento por unidade de tempo, o qual deve ser igual ao momento dos
campos passando pela superficie do material. Dessa forma, tem-se que a forca total

é descrita pelo tensor de stress

/fi dV = faik dsy. . (3.7)

em que dsi € o elemento de area do elemento de volume dV.
Desde que a integragao seja feita em um volume arbitrario, a integral de super-

ficie pode ser escrita em uma integral de volume, de tal forma que

/ f,dV = / g‘;i: dv (3.8)

. 0ok,

Para determinar a forca deve-se definir o tensor de stress.

e obtém-se,

fi

(3.9)

3.2.1 Tensores de stress elétrico e magnético

Ao levar em conta uma pequena regiao plana da superficie de um dielétrico
e um campo elétrico uniforme, pode-se considerar que o material é formado por
uma camada paralela de espessura h e que o campo atuante é igual ao gerado por

capacitores de placas paralelas.
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Ao fazer com que uma das placas do capacitor se desloque uma distancia in-
finitesimal 5, pode-se supor que o potencial do capacitor se conserva. Isso posto,
o movimento da placa induz uma deformacao homogénea da camada dielétrica, de
tal forma que seja isotérmica, o que exerce uma forca por unidade de area —o;,ay
pela camada e realiza um trabalho —o;,ax&;. Nessas condicoes, o trabalho realizado

diminui a energia livre do dielétrico, [ F'dV, e pode ser escrito como [59]
ounbsan = S(hF') = h6F' + F' 5h. (3.10)
E possivel escrever a energia livre volumétrica do dielétrico como [59]
F'=Fy(p, T) — — (3.11)

em que Fy é a energia livre volumétrica do sistema na auséncia de campo elétrico.
A variacdo JF’ depende apenas da variacao da densidade do dielétrico (devido a

deformacao) e da variacdo do campo elétrico, ou seja,

F - F’
5F = (3 ) B+ (a ) 5. (3.12)
OF Tp ap ET

OF\ s_ ¢EOE _ D.OE
OF Tp N Adr 4w

Pelo fato da deformacao ser homogénea e infinitesimal, a variacao do campo elétrico

em que

(3.13)

pode ser escrita por

. (B8
OFE = — o (3.14)

e a variacao da densidade estd relacionada apenas & mudanca da espessura, de tal

forma que dp = —pdh/h, a qual também pode ser escrita como dh = 5.5. Com essas

consideracoes, tem-se

/

oikity = E(G-D)(f-E) —&ap ap +{aF
E.D,  OF ,

Ao empregar novamente a equagao (3.11), a derivada em fun¢ao da densidade
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é dada por

iy ()], - ree(),
HEC

sendo Fj a pressao no sistema sem campo algum.

Por fim, obtém-se o tensor de stress elétrico,

2
ol = —Py(p,T)s — 8E—7T [6 —p <§—Z>T] dik, + Eisz , (3.18)
em que o segundo termo da direita é a influéncia da eletrostricao.

A obtencao do tensor de stress magnético é totalmente analoga & obtencao do
tensor de stress elétrico. Tanto as expressoes termodinamicas, quanto as eletromag-
néticas sao diferenciadas apenas pela substituicao de EeD por H e é, respectiva-
mente, e da permissividade € pela permeabilidade p. De tal forma que o tensor de

stress magnético é escrito

H? 0 H,H
i = —Po(p, T)ou — . [N - P (a—l;) } Oir + a i 5 (3.19)
T

sendo o segundo termo a influéncia da magnetostrigao.

3.2.2 Forcas eletromagnéticas em dielétricos

Embora as expressoes para os tensores de stress elétrico e magnético tenham
sido obtidas para campos estaticos, pode-se considerar que as expressoes sejam vali-
das para campos variantes, desde que a variagao seja lenta (denominada aproximacao
quasi-estatica). Deve-se lembrar que os tensores de stress sao densidades de fluxo
de momento, os quais incluem tanto o momento do material, quanto o do campo
eletromagnético. Para obter a forca no dielétrico, deve-se subtrair a taxa de variacao
do momento eletromagnético na expressao (3.9),

. 8Uik an

el (3.20)

fi n aZIJk (‘975 ’
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com G = E x H/(4mc) sendo a densidade de momento eletromagnético. O tensor de
stress total para o caso de um fluido dielétrico, sem cargas livres e livre de corrente,

¢ definido pela soma dos tensores de stress elétrico e magnético

E2
o = —FPodi  — [6 —p (&> } ik + iEz’Ek
T

8T dp 4T
n? op f

Ao substituir a equagao (3.21) na (3.20) e organizar os termos*, obtém-se o

vetor da forca eletromagnética

- )2 H)?2
Fo - VP0—< >V6_< >Vu
8 8
de\ (E)® o\ (H)?
" V['O (39>T 8 +p(3p r 8T (3:22)
e —19(E x H)
4mre ot ’

em que (E)? e (H)? sdo os valores médios quadraticos dos campos elétrico e magné-
tico, respectivamente.
Ao levar em conta um fluido dielétrico cuja permissividade é unitaria, u =1, a

forca simplifica-se para

), | LOEXH) (g

F—-vp-Elyg +v{ (—

N 0 8t € P ap 87 4dre ot
O primeiro termo da direita da expressao (3.23) considera a pressao ja existente no
material, mesmo na auséncia de qualquer campo. O segundo é relacionado as vari-
acoes espaciais da permissividade e atua especialmente em interfaces onde ha des-
continuidades da permissividade. O terceiro, como ji mencionado, esté relacionado
a eletrostricao. O dltimo termo é conhecido como densidade de forca de Abraham.
Para frequéncias Opticas, esse termo tende a zero, podendo ser desprezado nas si-
mulacoes e nos experimentos mostrados a seguir. Entretanto, h& experimentos que

demonstraram sua existéncia em campos quasi-estaticos [28].

4Mais detalhes sdo apresentados no apéndice A.
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3.2.3 Pressao devido a radiacao

Um feixe de laser incidindo em um liquido dielétrico gera uma forga descrita pela
solucao obtida anteriormente. Ao consider que a incidéncia do feixe seja na direcao z,
o campo elétrico estd na diregao tangencial a superficie, £ = E). Com isso, existem
as contribuicoes das forcas radiais e azimutais devido ao campo. A contribuicao
radial é relacionada a eletrostricao e age no volume, enquanto que a azimutal pode
ser considerada como uma forca atuante na superficie. Essas contribuicoes podem

ser separadas na forca de superficie f, e na forca de volume f,:

o B (), 525 {5 (), ) o

Note que essas sao apenas as forcas atuantes no liquido. Para se obter a pressao

gerada por todas as forgas, ainda é necessario considerar a forca eletromagnética
gerada no ar que estd na interface com o liquido. Nesse caso, €, = 1, e é somado

o termo (E))*/(87) no tensor de stress. Deste modo, a for¢a na superficie ¢ dada

por [59]
fs=V, {% [,0 (S—Z)T — (e — 1)} } . (3.26)

A pressao devido a forga de superficie é obtida ao integrar a expressao (3.26)
na interface na direcao normal & superficie com o sentido para o interior do liquido,
f:f fsdz, com § — 0 [35],

P, — I [p <g_;>T (e 1)} . (3.27)

81

Essa pressao age puxando a superficie para seu interior, que concorda com o
momento de Abraham. No entanto, essa pressao é contra-balanceada pela pressao

de volume, relacionada com a forca de volume como f, = V., P..;, de tal forma que

Py = <§—7|T>2p <§_;)T . (3.28)
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Como a resultante das pressoes é simplesmente a soma entre elas, a pressao

resultante P induzida na superficie é

(Ey)? '

P:Pint_Pert:_(E_l) oy

(3.29)
Até aqui, todas as expressoes estdo no sistema gaussiano de unidades (CGS),
para converter para unidades do sistema internacional (MKS), é necessario usar
E — JiIteE e ¢ — € = €m/€0, sendo € e €, as permissividades do vacuo e
do material, respectivamente. Ainda pode-se relacionar a permissividade elétrica
com o indice de refracao, e, = n%. O valor médio quadratico do campo elétrico que
interage com o dielétrico é apenas a parte transmitida do feixe incidente Ej,., ou seja,
(Ey)? = T(Ejne)?, com T = 4n/(n + 1), cuja intensidade & I(r,t) = egcn(Eipe)?.
Com todas essas consideragoes, tem-se que a pressao de radiagao resultante na

superficie do liquido é

P(r,t) = —% (Z - D I(r,t). (3.30)

O sinal negativo indica que a pressao estd sendo exercida para a parte de fora do
liquido, ou seja, o liquido deve expandir, de acordo com o momento de Minkowski.

No entanto, uma anélise mais detalhada serd apresentada a seguir.

3.3 Deformacao da superficie devido a pressao

Para a determinacao da deformacao superficial de um liquido, deve-se recorrer
ao estudo da dinamica de fluidos. Esta é uma &area de estudo considerada macros-
copica, pois fluidos sao meios continuos e implica que toda descricao matemaética
deve ser tomada por distribui¢des, como distribui¢do de densidade p = p(z,y, z, 1),
distribui¢ao de pressiao P = P(z,y, z,t) e distribui¢do da velocidade do fluido v =
v(x,y, z,t), também denominado fluxo de velocidade. Essas distribui¢oes sdo as mais
importantes e necessarias na descricao de sua dinamica.

Com elas, escreve-se a equacao de continuidade,

dp

o TV (09) =0. (3.31)
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Ao usar V - (pV), tem-se

0 S o
a—f—l—pV-v%—(v-V)p:(), (3.32)
e a equacao de Euler, que parte do principio de que a forca exercida sobre um volume

¢ a aceleracao gerada multiplicada pela distribuicao de densidade desse volume,

av

(3.33)

No entanto, para fluidos, dv/dt ndo é uma taxa da mudanga da velocidade
do fluido em uma determinada posicao, mas sim a taxa da mudanca de velocidade
de uma particula do fluido em movimento. Isso implica que dv/dt possui duas
dependéncias: temporal (simplesmente como 0v/0t) e espacial, que é a diferenca de

velocidade em dois pontos distantes dr e percorridos em um intervalo de tempo dt,

ov ov ov

dx% + dy(’)_y + dzg = (dr-V)v. (3.34)
Assim,
av oV .
% - E + (V . V)V (335)

Ao aplicar a expressao (3.35) em (3.33), obtém-se

ov . S
p (E (- V)v) —-vp, (3.30)
que ¢ a equacao de movimento do fluido obtida por Euler em 1755. Caso haja alguma
outra forca externa sendo aplicada ao sistema, tal como a forca gravitacional pg, em
que ¢ é a aceleracao da gravidade, essa deve ser incluida como uma forca Fem (3.36)

Ccomo

p (g—‘t’ + (V.V)V) — _VP+F. (3.37)

A equacao (3.37) é uma expressao geral para um fluido ideal. Fluidos reais pos-
suem viscosidade, a qual esta relacionada ao atrito interno do fluido em movimento.
Ao levar em conta a viscosidade, dois termos devem ser adicionados na equacgao
de Euler [60], (1V?V) e [uV(V.¥)/3], sendo i a viscosidade dinamica do material.
Entretanto, ao considerar que a pressao induza uma deformacao quasi-estitica do

fluido, pode-se dizer que o fluido é incompressivel, tal que V.v = 0, de modo que é
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necessario apenas adicionar o primeiro termo. Por fim, a equagao de Navier-Stokes
para fluidos incompressiveis é°,

ov =
pa—;’ 4 (V)Y = —VP 4+ V1 F. (3.38)

O passo final é substituir a pressdo obtida na expressao (3.26) em (3.38) e
resolver a equacao diferencial. No entanto, nas condicoes propostas, essas equacgoes
nao apresentam solucoes analiticas. A rota tomada aqui é utilizar o Método de
Elementos Finitos (FEM)® e analisar como ocorrem as deformagoes das superficies

utilizando as expressoes obtidas anteriormente.

3.4 Simulacoes das deformacoes

Para as simulagoes, foi utilizado o software Comsol Multiphysics 4.5b que nos
fornece a solugao numérica da equacao de Navier-Stokes. Com ele determina-se a
deformacao superficial devido a pressao de radiacao de um feixe laser, expressa pela
equagao (3.26), em condigOes e geometrias de sistemas reais.

As simulagoes foram realizadas utilizando o médulo Laminar Two-Phase Flow,
Moving Mesh”, aplicado em liquidos incompressiveis. O método foi aplicado em um
sistema bidimensional (2D) com simetria azimutal, contendo apenas adgua e ar. As
dimensdes do volume de dgua foram L = 8 mm (espessura da amostra) e a = 30 mm
(raio da amostra). A tinica for¢a externa, exceto a relacionada a pressao de radiacao,
¢ a da gravidade F = —pgZz. As propriedades necessarias da agua e do feixe laser
estao presentes na Tabela 3.1.

O feixe laser considerado aqui possui perfil de distribuicao de intensidade gaus-
siana, tendo sua méaxima intensidade no centro e diminuindo exponencialmente com
o quadrado da distancia radial, I(r) = Iyexp (—2r?/w?), sendo w, o raio do feixe.
Foram realizadas simulagoes com dois tipos de laser: onda continua (cw)® e pulsado.

Ambos devem ser descritos na expressao da intensidade em (3.26).

5A expressao também considera que o fluido nio sofra mudancas de temperatura.

5Do inglés, Finite Elements Method.

“Uma, breve introducdo ao FEM utilizando o Comsol Multiphysics é apresentada no apéndice B.
8Do inglés, continuous wave.
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Tabela 3.1: Propriedades utilizadas no Comsol Multiphysics.

Propriedade Unidade  Valor
p Densidade de massa kgm=3 998,2
1 Viscosidade dinamica 103sPa 0,893
o Tensao superficial 103Nm=t 72
n Indice de refracio 1,33
g Aceleracao gravitacional m s 2 9,79
we (cw) Raio do feixe de excitagao wm 104
we (Pulsado) Raio do feixe de excitacao pwm 117
P.(cw) Poténcia do feixe de excitagao W 5,6
E.(Pulsado) Energia do feixe de excitagdo mJ 1,26
T Largura de pulso ns 15
¢ Tempo para maior irradiancia ns 30

Para o feixe cw, a expressao da intensidade é definida como

2P, 2
Toatr) = 2o (-2 (339)

em que P, é a poténcia do feixe. A deformacao superficial da agua devido & pressao

obtida anteriormente é observada na Figura 3.1.
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Figura 3.1: Evolucao temporal da deformacao superficial da dgua causada
pela pressao de radiacao de um feixe de laser cw. Figura extraida da
ref. [35].

Como previsto, a pressao gera uma deformacao para o exterior do material,
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ou seja, a pressao puxa a superficie da dgua para fora. A evolucao temporal dessa
deformacao é apresentada na Figura 3.1. Observa-se que a amplitude do centro da
deformacao aumenta até um estado estacionario e, com o desenvolver dessa amplitude
e como resposta da viscosidade, sao criadas ondas ao redor do ponto de méaxima
deformagao.

Para o feixe pulsado, a expressao da intensidade é definida como

2 _~\2
Ipulsado(T7 t) = 2Ee exXp (—i}%) exp (—M) , (340)

ToTw? 2 T

em que F, é a energia do pulso, ( é o tempo que leva para que a irradiancia seja
méaxima, 7 é a largura temporal do pulso e 79 = 7/7[1 + erf({/7)]/2 é o fator de
normalizacao. A Figura 3.2 apresenta a deformacao superficial quando a pressao é
exercida por radiacao de um pulso laser. Observa-se que a amplitude da parte central
da deformacao evolui rapidamente, no entanto, ao chegar em seu maximo ja inicia-se
sua diminuicao. Isso corresponde ao fato da largura temporal do pulso ser da ordem
de nanosegundo e, devido & inércia e & viscosidade do fluido, existe um atraso com
relacao ao tempo do pulso. Entao, o que a figura ilustra é a resposta “atrasada” da
deformagao e, nao havendo fonte de energia para manter a deformagao, ela se esvai.
Com a diminuicao da amplitude central, observa-se também as ondas geradas ao seu

redor.
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Figura 3.2: Evolucao temporal da deformacao superficial da dgua causada
pela pressao de radiagao de um feixe de laser pulsado. Figura extraida da
ref. [35].

E pertinente lembrar que variacoes de temperatura nao foram consideradas, o
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que poderia mudar completamente as solucoes obtidas, visto que a variagao de tempe-
ratura pode mudar os valores da viscosidade dinadmica, densidade, tensao superficial
e, até mesmo, dos tensores de stress. No entanto, foram realizadas simulagoes com o
Comsol Multiphysics para determinar a magnitude dessa mudanca de temperatura e
concluiu-se que a mudanca de temperatura é da ordem de centésimos de °C'. Para a
geometria utilizada e para os intervalos de tempo envolvidos na simulacao, a variacao
de temperatura pode ser completamente desprezada .

Ainda deve-se enfatizar que a amplitude maxima observada em ambos casos é
da ordem de alguns nanometros. No préximo capitulo sera apresentado uma técnica

sensivel & escala nanométrica, que é capaz de observar essas deformacoes.



Capitulo

Foto-deformacao

No intuito de observar o efeito de pressao de radiacao,
diversos experimentos foram realizados. Observar esse
efeito nao é uma tarefa facil. Mais dificil ainda é observéa-
lo com clareza e precisao. Para conseguir essa clareza
e precisao desejada, utilizamos a técnica Espelho Fo-
totérmico adaptada para medidas em liquidos. Neste
capitulo, é feita uma breve apresentacao do desenvol-
vimento da técnica de Espelho Fototérmico, o modelo
tedrico, o arranjo experimental, sua sensibilidade e suas
capacidades. Na sequéncia, apresentamos detalhes das
adaptacoes do arranjo experimental para possibilitar a

medida da pressao de radiagao em agua.

31



4. Foto-deformacao 32

4.1 Espectrometria de Espelho Fototérmico

Técnicas Fototérmicas formam um conjunto de técnicas de alta precisao e sensi-
bilidade [61-64]. O Fenomeno Fototérmico consiste da geragao de calor em materiais
devido a absorcao de radiacao eletromagnética. Nem toda radiacao absorvida é ne-
cessariamente convertida em calor. Existem diversos efeitos que competem nessa
conversao de energia [66-71]. Esses efeitos podem ser observados por diferentes mé-
todos, sendo esses distintos pela deteccao empregada.

Com o desenvolvimento do laser em 1960, todos os ramos da 6ptica evoluiram,
assim como as técnicas fototérmicas. Gordon et al. [72| enquanto trabalhavam com
espalhamento Raman, perceberam que ao inserir uma amostra liquida na cavidade
de um laser de HeNe, produzia um efeito transiente com diminuicao da poténcia de
safda ao ligar o laser. As dimensoes do feixe também eram diferentes de quando nao
havia a amostra. Definiu-se posteriormente que o efeito era devido & absorcao 6ptica
do liquido, que gera calor por onde o feixe passava e muda seu indice de refracao.
A mudanga do indice de refracdo atua como uma lente [73]. Dessa forma, surgiu a
técnica de Lente Fototérmica (LF) ou apenas Lente Térmica. Desde entdo, a técnica
se desenvolveu [74-80] e ainda estd em evolugao [81-84].

Para aumentar a sensibi-
lidade, foi desenvolvido a LF

no modo descasado, que utiliza

Amostra

dois feixes laser, como ilustrado
Laser de Prova

na Figura 4.1. Um feixe causa Laser de Excitagdo

o aquecimento da amostra e ¢ ————————f —— —— — — — — — —

denominado feixe de excitagao, >

o outro “prova”’ os efeitos da

mudanga no indice de refracao.

O feixe de prova ¢ maior radi-
almente que o feixe de excita- .
. . Figura 4.1: Ilustra¢do da LF no modo des-
¢ao, para monitorar toda a re- )
N casado. Figura adaptada da ref. [99].
giao que possa ser afetada. Ao
passar pela amostra, o feixe de
prova reage a mudanca de indice de refracao. Apenas a parte central do feixe transmi-
tido é monitorada no campo distante. Por monitorar o feixe transmitido, o material

analisado deve ser transparente para o feixe de prova, sendo essa uma das maiores
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limitagoes da técnica.

O Grupo de Estudos dos Fenomenos Fototérmicos da Universidade Estadual de
Maringé teve grande participagao na evolugao da LF [85-92] e, em seus laboratorios,
surgiu a ideia de uma técnica similar a LF, no entanto aplicavel a um conjunto maior
de materiais. Para contornar a limitacao da LF, Astrath et al. |93] desenvolveram
a técnica de Espelho Fototérmico resolvida no tempo (EF), ou Espelho Térmico.
Enquanto a LF analisa as propriedades da amostra pelo volume, a EF analisa as
propriedades pela superficie. Essa nova técnica monitora o feixe de prova refletido
na superficie da amostra, sendo aplicavel a qualquer material que possua uma su-
perficie plana. Ja haviam técnicas de caracterizagao de materiais que monitoravam
a superficie [94-98|, contudo, elas ndo possuem a mesma configura¢do experimental
e empregam métodos de deteccao e modelos tedricos diferentes.

O efeito de EF é consequéncia do
calor gerado pela absorcao 6ptica de um
feixe laser. A evolucao espacial e tem-
poral da temperatura induz uma defor-

macao superficial na amostra, ilustrado

na Figura 4.2. A dependéncia espacial
da deformacao atua na reflexao do feixe

de prova como um espelho concavo ou

Figura 4.2: Ilustragdo da deforma-

convexo, dependendo do coeficiente de ¢io superficial na amostra [99].
expansao térmica linear do material. A
amplitude da deformacao é diretamente ligada ao coeficiente de absorcao 6ptica e ao
coeficiente de expansao térmica linear. A dependéncia temporal estd relacionada as
propriedades de conducao de calor do material.

O modelo tedrico que descreve o efeito foi resolvido para materiais de diferen-
tes absorgoes Opticas, desde transparentes [93] a absorvedores e opacos [100-103]. A
dependéncia da espessura da amostra foi estudada e comparada com o modelo que a
considera como um meio semi-infinito [104-106]. Foi também estudada a transferén-
cia de calor entre a amostra excitada e o fluido envoltorio [99,107-109], e modelos
para excitagao pulsada [110-112] e top-hat [113,114]|. A técnica tem sido utilizada
na caracterizagao de diversos tipos de materiais [69, 115-123] nos tltimos anos. A
técnica ja se mostrou muito tutil e sensivel, capaz de detectar deformacoes na escala
nanométrica. Por ser um método remoto, é possivel fazer experimentos na presenca

de campos elétrico e magnético e com variacao de temperatura.
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4.1.1 Modelo teérico de Espelho Fototérmico

O modelo tedrico da técnica de EF considera um feixe de excitacao com perfil
de intensidade gaussiano focado na superficie da amostra com raio wp.. O feixe de
prova, gaussiano e de baixa poténcia, incide na superficie praticamente colinear ao
feixe de excitacao, no entanto, esse nao esta focado, como ilustrado na Figura 4.3.
A posicao focal do feixe de prova, de raio wyp, estd & uma distancia z; da superficie
da amostra, onde o raio é wi;p. A superficie da amostra é considerada a origem
do eixo z e o detector estd a uma distancia zo da superficie da amostra. Apenas a
parte central do feixe de prova ¢ monitorado no detector. A distancia z, é grande
o suficiente para que a teoria de difracao de Fresnel seja satisfeita. Para a deducao
do modelo teorico sdo necessarias algumas consideragoes: i) as dimensoes radiais da
amostra sao muito maiores que as dos dois feixes e ii) a espessura da amostra é muito

maior que o deslocamento superficial induzido.

Figura 4.3: Esquema da posi¢ao geométrica dos feixes [106].

Os passos basicos para a solu¢ao do modelo sao:

obter uma expressao para a mudanca local da temperatura;

obter a expressao da deformagao superficial da amostra;

descrever a variacao da fase da frente de onda do feixe de prova provocada pela

deformagao;

determinar a intensidade do campo elétrico resultante no detector utilizando a

teoria de difracao de Fresnel.
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A mudanga local de temperatura, T'(r, z,t), é obtida resolvendo a equagdo de
condugao de calor [124|
% — pﬁcVQT(r, z,t) = Q(r, 2, 1), (4.1)
em que k é a condutividade térmica, c o calor especifico e p a densidade do material.
A difusividade térmica ¢ D = k/(pc). O termo de fonte Q(r, z,t) ¢ a variagao da
temperatura devido a energia absorvida do feixe laser por um volume unitario da
amostra por unidade de tempo, & uma distancia r do eixo z. V? é o Laplaciano em
coordenadas cilindricas — devido & simetria cilindrica da fonte de excitacao'.
A excitacdo é via laser, continuo ou pulsado, no modo TEMg? e o perfil de in-
tensidade do feixe de excitagao é gaussiano [125], representado pelas expressoes (3.39)
e (3.40) para cw e pulsado, respectivamente. Dessa maneira, o termo de fonte é es-

crito como

Q<r,z>:Pe@o@<z>exp[(‘27")2] %), (42

Woe

Qr, 2,t) = Tj%E[eleijfZ()g)] exp [(;—irﬂ exp (—(’5;—202> (pulsado) , (4.3)

com

249

TCpWh,

Qo = (4.4)

A fungdo Q(z) representa a atenuacao da intensidade do feixe do laser de exci-
tacao ao longo da espessura da amostra. Essa atenuacao segue a lei de Beer-Lambert
e ¢ descrita por Q(z) = exp [—A.z]. O termo P, = Py(1 — R) ¢ a poténcia absorvida
pela amostra, P, a poténcia incidente e R a reflectincia do material®>. A quanti-
dade A, é o coeficiente de absor¢ao Optica da amostra no comprimento de onda do
feixe de excitacao e ¢ é a fracao da energia luminosa absorvida convertida em calor.
Geralmente, metais possuem ¢ = 1, ou seja, toda energia absorvida gera calor. No
entanto, para alguns sélidos dopados com metais terras-raras, ¢ pode ser definido
como ¢ = 1 —nA./{Aem), com A\, o comprimento de onda do laser de excitagao,

{Aem) 0 comprimento de onda médio da emissao do material e 7 a eficiéncia quantica

g2 O 10 9
or?  ror 022
2Do inglés: Transverse Electromagnetic Modes.
3Definida como R = [(n — 1)/(n + 1)}, com n sendo o indice de refragao.
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de fluorescéncia. Para materiais fracamente absorvedores, ou seja, A, — 0, pode-
mos simplificar Q(z) = 1. Essa aproximacgao representa uma classe importante de
materiais e serd tratada com um caso particular de baixo coeficiente de absorcao
Optica. Amostras absorvedoras seguem em geral a lei de Beer-Lambert. Materiais
opacos, considerados como alto absorvedores*, também podem ser simplificados para
Q(2) = (2/A.)0(2), em que d(z) representa a funcao delta de Dirac.

Inicialmente, a temperatura na amostra ¢ homogénea, ou seja, nao héa variacao
de temperatura em t = 0. Além disso, neste trabalho é assumido que nao ha troca
de calor entre a amostra e o meio que a envolve. Tais condicoes iniciais e de contorno

podem ser escritas como

oT(r, z,t)
9z 2z=0,L
T(r,z,t=0)=0;
T(r=o00,21)=0.

(4.5)

A solugao da expressao (4.1) é obtida com o uso dos métodos das transforma-
das integrais. Sao aplicadas as transformadas de Laplace na coordenada temporal
(t — s), Hankel na radial (r — \) e Fourier cosseno na azimutal (z — «). No

espaco de Laplace/Fourier/Hankel [106,126| a expressdo (4.1) pode ser escrita como

T(a09) = QRN e (- 25) L g

s+ D(a?+ A\?) 4 8
Ao aplicar as respectivas transformadas inversas, a variacao de temperatura é
obtida no espaco de coordenadas (r, z,t). Por simplicidade, apresentamos apenas a
temperatura para o caso de amostras com baixa absorcao o6ptica, excitada por um
laser cw. As soluges para os outros casos podem ser encontradas nas referéncias [99,

102,103,106,109,112]. Assim, para o caso escolhido, temos a variagdo de temperatura
! 2r?

T(r,z,t)=Q /—exp ———5— | do, 4.7

( ) 001—1-% w%e(l—i-%) (4.0

sendo tc = w3, /4D o tempo térmico caracteristico de formagao do EF. Zanuto [106]

verificou a validade da solu¢ao (4.7), ele calculou o perfil radial de temperatura para

4 A notacdo alta absorcio nio significa que absorvam muito, e sim, que a absorcdo ocorre apenas
na superficie.
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amostras com diferentes coeficientes de absorcao optica e comparou com o modelo
que segue a lei de Beer-Lambert. A Figura 4.4 mostra que, até 200 m~!, o modelo
de baixa absor¢ao é satisfatorio. O autor destacou que a variacao de temperatura é
de apenas alguns °C', o que nao altera suas propriedades, mas é suficiente para gerar

deformagoes minimas na superficie da amostra.

35 T T T T y T T T T T T
i O BLM 1
30k LAM i
| t.= 0,81 ms |
25 |A=300m" D=610"m’s" | A
k=15Wm'K"
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Temperatura ( °C)

1.0

05

0.0
-1.00 -0.75 -0.50 -0.25 0.00 0.25 0.50 0.75 1.00

r (mm)

Figura 4.4: Perfil radial de temperatura para diferentes coeficientes de ab-
sor¢do Optica com ¢t = 100t, [106].

Ao assumir que a resposta eldstica é instantinea & resposta térmica, o des-
locamento da superficie é determinado pela solucao da equacao termo-elastica na

aproximagao quasi-estéatica [129]
(1 —2v)V2i(r, 2,t) + V [V.id(r, 2,t)] — 2(1 + v)arVT(r, 2,t) = 0, (4.8)

com u(r,z,t) como o vetor deslocamento, v razdo de Poisson e ar o coeficiente
de expansdo térmica linear. A solu¢do da equagdo (4.8) é obtida separando-a em
duas equacoes: homogénea e nao homogénea. A equacao homogénea é denominada
equacao biharmonica,

VAV (r, 2,t) = 0 (4.9)

e a nao homogénea é a equacao de Poisson

+ v

VT(T, z,t), (4.10)

1
V2H(r, z,t) = ar .



4. Foto-deformacao 38

Figura 4.5: Componentes das tensoes em coordenadas cilindricas [106].

em que I (7, z,t) é o potencial de deslocamento escalar e U(r, z, t) é a funcao de Love.
Ambas sdo relacionadas a tensao gerada no meio, sendo decompostas em o;;,° onde i
indica o plano normal sujeito & tensao e j o eixo em que foi decomposta. A Figura 4.5
mostra as componentes das tensoes do material em coordenadas cilindricas, que sao

definidas por

Oy =00+ 0.z (4.11)
€
Orz = Opz + 5-7"2: ) (412)
com
_ E [0° 2
UZZ_H——V {@—V :| H(T,Z,t), (413)
_ E 0 0?
G.n = — 2=V —— |V 4.14
JZZ (1 —I— I/)(l _ 21/) 82 |:( l/)v 6Z2:| (Ir‘7 Z)t) Y ( )
_ E  9*(r, 2,t)
T 150 oro- (4.15)

® A notagdo o;; se repete no capitulo 3, no entanto 1 ela representa o tensor de stress devido a
campos elétricos e magnéticos.
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2

[(1 —v)V? - 5—

2

E B,
(1+v)(1—2v)or

Opy =

] U(r, z,t), (4.16)

e devem satisfazer as condicoes de contorno para superficie livre de tensoes tanto em

z =0 quanto z = L

‘77‘2|z:0,L = Urz‘z:O,L + UTZ|z:0,L =0
Nas expressoes acima, £ é o médulo de Young do material. O deslocamento em z é
dado por®
uy(r, 2,t) = Uy (r, 2, t) + u(r, z,t), (4.18)
com
Oll(r, z,t)
_Z bl 7t - 9 419
Uy(r, z,t) P (4.19)
e
i t) = —— (20 =92 = L w2 p) (4.20)
U(r,2,t) = T v 552 T, zZ,t), .

o qual é diretamente ligado & funcdo de Love e ao potencial de deslocamento esca-
lar. Este ultimo é obtido pelo método das transformadas e escrito em termos da

temperatura no espacgo das transformadas T'(«, A, t) como

H(r,z,t):—@TH”\f// T MD) oe) To(ar) adady,  (4.21)

1—v a? + \2

em que J,(ar) representa a fun¢ao de Bessel de primeira espécie.

A Funcao de Love é definida por

U(r, z,t) = /000 {(A+ azB)exp [+az] + (C + azD)exp [—az]} a ?Jo(ar) da
(4.22)

Note que a Func¢ao de Love escrita dessa forma esta considerando uma amostra finita.

Para o caso de amostras espessas, é possivel utilizar o modelo semi-infinito, em que

50 deslocamento em r pode ser desprezado pois as dimensdes dos feixes de prova e excitacio
sao muito maiores.
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as constantes A e B sao nulas. Utilizando as condicoes de contorno e as relacoes
das componentes de tensao, determina-se as constantes A, B, C e D. A solucao do
deslocamento superficial para amostras com baixo coeficiente de absor¢ao optica e

excitacao com laser cw, é expressa por

w2

us(rz=0.1) = ~2(1+v)arQoye x (423)
* [ Cosh(aL) -1 t A
_Do?— =
x /0 (LOH—Senh(La))/O exp{ a7 — QW dr Jo(ar)do,
com -y
Qo= =<2
TCPWE,

Zanuto [106] comparou a solu¢do da aproximagao de amostra semi-infinita com
a equacao (4.23) considerando o mesmo material para diferentes espessuras. Foi
considerada uma amostra vitrea com A, = 100 m~! e com t = 100 t. exposta
ao feixe de excitacdo. A Figura 4.6 mostra que, conforme aumenta a espessura,
os dois modelos tendem a coincidir. A deformagao gerada ¢ da ordem de alguns
nanometros. Para o caso mostrado na Figura 4.6, a maxima deformacao foi menor

que 5,5 x 1072 m.

6 T T T T T T
u, Semi-infinito t= 0,81 ms
5 O u,_ Finito 7 2 A
- D=610"m"s
_ -1
4 Espessuras: k=15W r;no K1 _
L=3,0mm o= 7710 (03
E 3 L=2,0mm <|>=0,87 |
o
:N 5L 0,,= 44 um |

P=01W

Figura 4.6: Perfil radial do deslocamento superficial da amostra: comparagao
entre modelos de amostras finitas e semi-infinitas considerando diferentes
espessuras [106].

Esse deslocamento atua no feixe de prova como um elemento 6ptico, mais es-
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pecificamente, como um espelho convexo causando uma diferenca de fase em sua
reflexao de

(g, 1) = i—Zz s (r, 2,1) — s (0,0,4)] . (4.24)

A diferenca de fase altera a amplitude complexa do campo elétrico do feixe de prova.
A solucao do campo elétrico alterado é obtida por meio da teoria de difracao de

Fresnel que, ao monitorar uma pequena area do centro do feixe em campo distante,

é dada por
U+ Zot) = Gy / exp [—(1+iV)g — i®(g,t)] dg (4.25)
0
em que
' 2
C1 = wp V 27TPP exp ——7T (21 + ZQ) y (426)
ApZy Ap
e
z z 20\’
V=22 [( ”°) +1] . (4.27)
ZcP 22 ZcP

Aqui, Pp e Ap sao a poténcia e o comprimento de onda do feixe de prova, respecti-
vamente. A quantidade z.p é o parametro confocal do feixe de prova, definido como
z. = Twi/A. A integral é realizada em g = r?/w?,. Outra mudanga frequentemente
utilizada € m = w?p/wi,. O valor absoluto do campo elétrico fornece a variagiao da

intensidade do centro do feixe de prova no fotodetector como
I(t) = |U (21 + Zo, t)| (4.28)
que, quando normalizada, é dada por

| e =1 +iV)g — id(g. b)) dg |

It) %

(4.29)

4.1.2 Arranjo experimental

Ja mencionado anteriormente, o arranjo do experimento de EF consiste de dois
feixes de laser, o mais colineares possivel, com um angulo entre eles menor que 2°. Um
laser de excitacao focado na superficie da amostra e outro, de prova, cujo raio é maior

que o de excitacao. Essa configuracao é denominada modo descasado. Um arranjo
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convencional para o experimento de EF é ilustrado na Figura 4.7. Sao utilizados os
espelhos M; e M, para alinhar os feixes de excitacao e prova, respectivamente, na
superficie da amostra. M; é um espelho dielétrico de alta reflectancia, o qual nao
sofre efeito de EF mesmo sob altas poténcias. Deve-se ter o cuidado para que o feixe
de excitacao nao incida sobre os outros espelhos, pois mesmo qualquer espalhamento
pode ser suficiente para gerar deformacao em espelhos convencionais, o que pode
causar desalinhamento. Ms e My sao utilizados para orientar e alinhar o feixe de
prova refletido na superficie da amostra para o sensor P, o qual é posicionado em
campo distante, zo > 4 m. No sensor sao anexados um filtro 6ptico interferométrico
e um pinhole (anteparo com um pequeno orificio centralizado). O filtro transmite
apenas o comprimento de onda do feixe de prova e o pinhole é utilizado para permitir
a passagem apenas da parte central do feixe de prova. Utiliza-se o espelho My para

fazer com que o maximo de intensidade do feixe incida pelo pinhole.

Laser de hiLiay \ g’h
Excitacdo J

Laser de
Prova

Computador
T
Osciloscopio

Pinhole
Amostra

M,

Figura 4.7: Arranjo experimental convencional da técnica de Espelho Foto-
térmico. Aqui L; e Ly sdo lentes; M, My, M3 e My espelhos; e Py e Py
sensores.

As dimensdes dos feixes sao controladas com o uso de duas lentes biconvexas
de quartzo Ly e Ly. L; & utilizada para focar o feixe de excitacao na superficie da
amostra e Ly é utilizada para focar o feixe de prova a uma distancia z; antes da
amostra. Devido a essa distancia o feixe de prova incide na amostra divergindo.

Para controlar o intervalo de tempo de excitagao, utiliza-se um shutter (obtu-
rador) ou um chopper (modulador mecénico). Entre o shutter e a amostra é colocada

uma janela de quartzo para desviar parte da poténcia para um segundo sensor Ps.
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Esse sensor é utilizado como gatilho para iniciar a medida. Ambos sensores sao co-
nectados a um osciloscopio que, por sua vez, é conectado a um computador que faz
a aquisicao dos dados e o controle do shutter.

O modelo teodrico depende de parametros geométricos do arranjo experimen-
tal, como m e V, que sao definidos por 21, 2., woe € wip. KEsses parametros sao
determinados medindo-se o raio do feixe ao longo de sua propagacao [106], seja com
cameras ou sensores proprios para isso, ou por métodos equivalentes, como o método
do pinhole [86] ou o método da navalha [130].

Uma vez obtido o alinhamento e os parametros geométricos, o experimento
consiste de abrir o shutter, armazenar o sinal da intensidade em modo transiente em
funcao do tempo no osciloscopio, e fazer a aquisicao desse dado pelo computador.

A Figura 4.8 exibe a

ilustracao de transientes ca-
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transiente, que esta relacio-

nado a velocidade com que Figura 4.8: Tlustracio de transientes caracteristicos
o calor se difunde no ma- obtidos por EF quando o material possui coeficiente
terial. Ambos os parame- linear de expansdo térmica, o, negativo (A) e posi-
tros sao obtidos por ajuste tivo (B) [106].
tedrico com o uso da equa-
¢do (4.29) e a devida expressdo para a diferenca de fase.

Embora seja uma técnica cujo alinhamento é crucial, o EF demonstrou altis-
sima sensibilidade. O arranjo experimental pode ainda ser adaptado de acordo com
as propriedades e o tipo de material. A capacidade de detectar deformacoes nano-
métricas torna a técnica uma excelente ferramenta para estudo de diversos materiais

e de diversos efeitos em materiais.
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4.2 Espelho Fotomecanico

No capitulo 3, por meio do software Comsol Multiphysics foi obtido a deforma-
cao induzida pela pressao de radiagao, que mostrou ser da ordem de alguns nandéme-
tros. Na secao anterior foi demonstrado que o Espelho Fototérmico é uma ferramenta
muito sensivel na detecgao de deformagoes superficiais. Astrath et al. [35] mostraram
ser possivel utilizar um arranjo experimental de EF para observar as deformacoes
superficiais da agua devido apenas & pressao de radiacao. Para tanto foram feitas
algumas mudancgas no arranjo convencional de Espelho Fototérmico. Devido ao fato
desse arranjo detectar deformacoes por pressao de radiacao e nao devido ao aqueci-
mento, ele serd denominado de Espelho Fotomecanico.

Nessa tese foram utilizadas as mesmas mudancas propostas na referéncia [35].
A primeira mudanca e, talvez, a mais critica e significativa, foi a utilizacdo de duas
mesas com sistema anti-vibracao ativa independentes. Devido & baixa viscosidade da
agua, qualquer vibracao na mesa, ruido mecanico ou conveccao do ar na superficie
da agua, podem gerar perturbacoes. Para evitar esses efeitos, o porta amostra e
a cubeta com agua ficaram isolados de todos outros componentes da montagem. A
Figura 4.9 ilustra o arranjo experimental. Nessa configuracao, até mesmo os espelhos
My, M5y e M3 estavam fixados & mesa em que continha os lasers. A outra principal

mudanga foi fazer os feixes incidirem verticalmente sobre a amostra.

Laser de excitacao

>
pulsado L, L, R
Laser de excitagdo + N
continua

Chopper

Osciloscépio |

t_ Mesas épticas com sistema anti-vibragdo ativa ——*

Figura 4.9: Arranjo experimental para medida da pressao de radiacao em
agua. My, My, M3 e My sao espelhos; Ly e Ly sao lentes; e PM simboliza
a fotomultiplicadora.
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Na Figura 4.9, M; e M, sao espelhos utilizados para alinhar os feixes de exci-
tacao e prova, respectivamente. Aqui, M; também é um espelho dielétrico de alta
reflectancia. M3 e M, sao utilizados para direcionar o feixe de prova refletido na
agua até o sensor. L e Ly sao lentes biconvexas de quartzo utilizadas para controlar
as dimensoes dos feixes na amostra. Dentro do quadrado pontilhado na Figura 4.9
estao representados um laser de excitacao continua e pulsado. Entrtanto, eles nao
foram utilizados simultaneamente. No capitulo 3, as Figuras 3.1 e 3.2 demonstram
que a resposta da deformacao acontece em tempos caracteristicos muito curtos, da
ordem de alguns microssegundos. Isso posto, a resposta do sistema deve ser mais
rapida para conseguir acompanhar o efeito. A largura temporal do pulso, com o uso
do laser pulsado, é da ordem de alguns nanossegundos, ou seja, muito mais rapido
do que o efeito. No entanto, com o uso do laser continuo, é a abertura do shutter ou
a frequéncia do chopper que determinam o tempo que levard para que todo o feixe
de excitacao incida sobre a d4gua. Para diminuir o maximo possivel o atraso devido a
essa abertura, sao utilizadas as lentes L3 e L4 que possuem distancias focais idénticas
e estao posicionadas de tal forma que a posicao focal delas coincidam. Posicionar o
chopper na posicao focal, faz com que diminua o tempo de abertura e de fechamento,
pois é a posicao em que o feixe possui a menor area de incidéncia.

Para melhorar a resposta do sistema, foi utilizada uma fotomultiplicadora como
sensor de monitoramento do feixe de prova, que também tem em anexo o pinhole e o
filtro interferométrico. Para amplificar o sinal monitorado, foi aplicada uma tensao
de 650 V na fotomultiplicadora e, para diminuir o atraso, foi adicionado um resistor
de 470 2. Com este acoplamento entre tensao e resisténcia, obtém-se um atraso de
200 ns. A fotomultiplicadora é conectada ao osciloscOpio que armazena os dados.
Para ativar o armazenamento pelo osciloscopio é utilizado um trigger (gatilho), que
recebe parte do feixe excitacao desviado por uma janela optica.

Nessa configuracao nao foi utilizado computador, visto que o laser pulsado e o
chopper possuem seus proprios controladores, e a aquisicao dos dados pode ser feita
com o uso da saida USB do osciloscopio.

Para as medidas realizadas nesse trabalho, foram utilizados como laser de ex-
citagdo um laser de estado solido continuo single-mode TEMgy (Coherent, Verdi G7,
532 nm) ou um laser pulsado Q-switched Nd:YAG single-mode TEMg, acoplado ao
gerador de segundo harmoénico com largura de pulso de 15 ns (Quantel, Brilliant,
532 nm). Como feixe de prova foi utilizado um laser de HeNe continuo single-mode
TEMgo de 30 mW (Melles Griot, Model 25-LHR-151-249, 632, 8 nm). Para focar os
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feixes de excitacao, foi utilizado uma lente biconvexa de quartzo com distancia focal
f =75 c¢m. Para a excitagdo continua, foram utilizadas outras duas lentes (Ls e Ly)
biconvexas de quartzo com distancias focais f = 7,5 ¢m. Para o feixe de prova, foi
utilizado uma lente biconvexa de quartzo com distancia focal f = 30 c¢m.

O sensor usado para monitorar o feixe de prova foi uma fotomultiplicadora
(Hamamatsu, Model R928) conectada & uma fonte geradora de alta tensdo (New-
port, Model 70706). Na fotomultiplicadora estavam anexados um pinhole e um filtro
interferométrico para 632,8 nm. O sensor utilizado como trigger foi um fotodiodo
amplificado (Newport, Model 818-BB-22). Ambos os sensores foram conectados ao
osciloscopio (Tektronix, Model DPO4102B) que armazenou os dados.

O laser pulsado foi utilizado com a frequéncia de repeticao de 10 Hz, e o laser
continuo foi modulado com um chopper mecéanico (Thorlabs, Model MC2000) & uma
frequéncia de 100 Hz, ou com um shutter mecanico (Thorlabs, Model SH05) com
intervalo de tempo aberto de 4 ms e tempo fechado de 10 ms.

Foi utilizada agua ultra-pura (mili-Q) armazenada dentro de uma cubeta ci-
lindrica de quartzo. A cubeta foi colocada em um porta amostra de aluminio com
controlador de temperatura (Lakeshore, Model 340), que manteve todo o sistema (cu-
beta/agua) em 25°C. O porta amostra continha um furo no centro de sua base para
que o feixe de excitacao passasse por ele para evitar espalhamentos ou aquecimento
indesejado do aluminio.

Para a obtencao dos parametros geométricos do arranjo experimental, mediu-
se os raios dos feixes ao longo de seu caminho com o uso de um medidor de perfil
de laser (Thorlabs, Model BP104-UV) e também uma camera para medir perfil de
laser (Coherent, Model Lasercam HR). As poténcias utilizadas no laser de excitacao
continuo foram medidas por meio de um sensor de poténcia (Spectra-Physics, Mo-
del 407A) e as energias utilizadas no laser pulsado foram medidas com um sensor
piroelétrico (Thorlabs, Model ES120C).

Foram realizados experimentos em diferentes configuracoes de excitacao e para
cada configuracao foram obtidos diferentes parametros. Os parametros serao apre-

sentados juntamente com os respectivos resultados.



Capitulo

Resultados e discussao

Neste capitulo apresentamos os resultados dos experi-
mentos de Espelho Fotomecanico. Foram realizadas me-
didas em agua sob diferentes condi¢oes do arranjo expe-
rimental. Analisamos a configuracao utilizada por As-
trath et al., que denominamos por “excitacao por cima’”.
Analisamos o efeito da pressao de radiacao quando te-
mos “excitacdo por baixo”, quando o feixe atravessa a
interface no sentido dgua — ar. Avaliamos a influéncia
dos termos de superficie e de volume quando introdu-
zimos um espelho na agua, ele faz com que o feixe de
excitacao retorne pelo caminho de incidéncia, o que de-
nominamos “dupla excitacao”. Apresentamos resultados
de experimentos em que o raio do feixe de excitacao va-
ria, seja aumentando ou diminuindo, ao longo do volume
de 4gua. Comparamos esse resultado com um modelo
numérico em que considera o feixe com raio constante.
Por fim, apresentamos uma analise dos resultados obti-
dos por Zhang et al., considerado uma evidéncia expe-

rimental da pressao de radiacao de Abraham.

47
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5.1 Medidas com excitacao por cima

A Figura 5.1 mostra a configuracao do feixe
de excitacao na amostra. Utilizamos uma lente
com distancia focal de 75 c¢m, a qual forne-

ceu uma distancia confocal, z., suficientemente

Ar

Agua 1,0cm

grande para considerarmos o diametro do feixe
constante ao longo de toda espessura da coluna
de agua. e 3cm— [0

Primeiramente, foi utilizado esta configu-
racao para repetir os resultados obtidos por As-
trath et al. e garantir a confiabilidade de todo o
sistema que utilizamos. Figura 5.1: Sentido do feixe

A Figura 5.2 mostra os resultados obtidos de excitagao ao passar pela
com o uso do laser de excitagdo continua. Fo- interface, ar — dgua.
ram realizadas medidas em diferentes poténcias
de incidéncia, que variou de 0,83 a 4,97 W. As curvas apresentadas sao as médias
de 100 medidas, que foram armazenadas e calculadas pelo proprio osciloscopio. Na
Figura 5.2, os circulos abertos sao os dados experimentais e a linha s6lida é o modelo
numérico obtido por meio do Comsol Multiphysics.

Como ja enunciado na secao 4.2, para diminuir o atraso da fotomultiplicadora,
foi adicionado um resistor de 470 €2 e, para amplificar o sinal monitorado, foi aplicada
uma tensao de 650 V' na fotomultiplicadora. Com este acoplamento entre tensao e
resisténcia, obtivemos um atraso de 200 ns, o qual que pode ser considerado despre-
zivel para nossas medidas. Com a anélise do dado experimental e o modelo numérico,
comprovamos que o atraso do sistema é muito menor que os tempos caracteristicos
do experimento.

Como ja mencionado, o modelo numérico foi obtido utilizando o modulo La-
minar Two-Phase Flow do software Comsol Multiphysics 4.3b. Nele foi calculado a
variagao da intensidade devido & defasagem gerada pela deformacao superficial da

agua, descritas pelas equacgoes

S e [-(L+iV)g — i@ (g.t)] dg |

) i) :

(5.1)
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Figura 5.2: Sinais normalizados de Espelho Fotomecanico utilizando laser

de excitagao cw.

®(g,t) =

A deformacao superficial foi obtida resolvendo numericamente a equacdo de

pressao

T fus(r, 2,t) — u.(0,0,1)] .

(5.2)

Navier-Stokes para fluidos incompressiveis, equacao (3.38), quando é considerada a

Pcw<7a7 t) = -

com os parametros geométricos do experimento: wp,

n—1\ 2P, 22
n+1) mw? P w2 ) (5:3)

104 pum, wy, = 1317 pm,

2 = 9,5 em e V = 27,49. As propriedades da agua estao apresentadas na Ta-
bela 3.1. A temperatura do sistema considerada para os célculos foi a mesma em
que se encontrava a dgua durante os experimentos, T = 25,0°C.

Tanto o sinal do dado experimental, quanto o sinal calculado estao em excelente

acordo com as deformagoes obtidas na Figura 3.1, onde observa-se uma expansao da

superficie, o que caracteriza um espelho convexo e gera uma diminuicao do sinal. No

entanto, devido & viscosidade, apés um certo tempo sao geradas ondas ao redor da

deformacao central, o que faz com que o sinal aumente até o estado estacionério.

Esse resultado concorda com o momento de Minkowski, assim como os expe-

rimentos de Ashkin e Dziedzic. Caso a pressao fosse correspondente ao momento
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de Abraham, o transiente deveria ser invertido: o sinal aumentaria devido & uma
compressao inicial da superficie e, em seguida, diminuiria até um estado estacionario
superior ao valor inicial.

A Figura 5.3 apresenta os resultados experimentais e 0 modelo numérico consi-
derando um feixe de excitacao pulsado, com o uso de energias entre 0,83 e 1,52 m.J.
Foi utilizado a mesma configuracao do feixe de excitacao mostrado na Figura 5.1
e 0s mesmos parametros geométricos. O raio usado para o feixe de excitacao foi

Woe = 133 um.

Sinal normalizado, S(t) / S(0)

O  Dado experimental
1,52 mJ Modelo numérico
[ 1 L ] L ] L ] L 1]
0 200 400 600 800

Tempo (us)

Figura 5.3: Sinais normalizados de Espelho Fotomecéanico utilizando laser
de excitagao pulsado.

Nos experimentos em que utilizou o feixe de excitacao pulsado, observa-se no
transiente um efeito em escala de tempo menor que com o cw. A largura temporal
do pulso é de 15 ns, o que pode ser considerado um pulso instantaneo comparado
com a resposta mecéanica da agua. O modelo numérico foi calculado pelo mesmo

procedimento do laser continuo e com a utilizacao da pressao descrita por

2 (n—1\ 2K, 212 (t - C)?
Ppulsado(ry t) - _E <7’l T 1) W exXp (_F) exp (_T . (54)

e

Na Figura 5.3, observa-se que o modelo numérico nao concorda perfeitamente

com as curvas experimentais em termos de amplitude. Isso pode ser explicado pelo
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fato da energia emitida pelo laser variar até 20% de um pulso para outro. Nao foi
possivel realizar medidas simultaneas da energia e do transiente, o que poderia gerar
o minimo de diferenca nos valores. Para minimizar as diferencas no transiente devido
a variacao da energia, foram realizadas médias de aproximadamente 100 pulsos para
cada medida.

Mesmo com essa pequena diferenca, garantimos que a evolucao temporal da
deformagcao superficial devido & um pulso de luz é a mesma apresentada na Figura 3.2.
E observado a diminuicio do sinal devido & expansido superficial e, posteriormente,
um aumento do sinal que representa a formacao de uma superficie concava, a qual é o
topo da deformacao pressionado pela gravidade, fazendo com que toda a deformacao
se desfaca e volte a seu estado inicial.

Desta forma, mostramos que nosso arranjo experimental é capaz de detectar
a deformacao superficial induzida pela pressao de radiagao, por meio de excitacao
continua e pulsada. Os resultados experimentais foram obtidos com satisfatoria
concordancia com o modelo numérico correspondente ao momento predito por Min-
kowski.

Ainda foram realizadas simulagoes em que levavam em conta a absorcao Optica
da dgua para verificar se nao haveria influéncia térmica, comumente observada nos
primeiros experimentos de pressao de radiacao. Dessas simulacoes obtemos que o
aquecimento é desprezivel a ponto de nao mostrar diferenca alguma no sinal. Para
testar experimentalmente, deixamos o laser de excitacao continuo incidindo na agua
por um longo tempo e nao observamos nenhuma mudanca no sinal monitorado. Caso
houvesse aquecimento, a amplitude da curva deveria ser alterada, pois o aquecimento
agiria diretamente nas propriedades fisicas da 4gua, que tem um papel fundamental
na deformacao, e na amplitude do sinal. Isso também influenciaria no intervalo de
tempo necessario para chegar a um estado estaciondrio, pois, como ja mencionado
por Nichols e Hull [21], o tempo térmico caracteristico é maior que o de pressao de

radiacao.
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5.2 Medidas com excitacao por baixo
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Sinais normalizados de Espelho Fotomecanico com o uso de laser

Figura 5.5

de excitacao cw passando pela interface no sentido agua — ar.

Como ja observado por Ashkin e Dzidzic, a deformagao superficial ainda é de
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carater expansivo, no sentido da incidéncia do feixe.

Para comparagao, o arranjo foi montado novamente no sentido ar — agua de
tal forma que os parametros geométricos permanecessem os mesmos. A Figura 5.6
mostra transientes normalizados dos dois arranjos. Em ambos arranjos, a poténcia do

laser de excitacao foi 4 W. Ao repetir os experimentos verificou-se que essa diferenca
é sistematica.
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Figura 5.6: Comparacao entre sinais normalizados de Espelho Fotomecanico

com o uso de laser de excitacao cw passando pela interface nos sentidos ar
— agua e agua — ar.

Essa diferenca ¢é explicada pelo fato de que, quando o feixe incide no sentido
ar — agua, parte da intensidade é refletida e parte é transmitida. O efeito é ge-
rado apenas pela porcao transmitida. Assim, a porcao transmitida gera o efeito de
superficie e o efeito de volume. No entanto, ao utilizar o feixe com incidéncia no
sentido dgua — ar, temos todo o feixe incidente gerando efeito no volume. Parte
da intensidade sera transmitida pela interface, a qual gera o efeito na superficie, e
a outra parte é refletida de volta para a dgua gerando mais efeito de volume. Ao
considerar que a reflectincia da agua é de 2%, temos que, quando o feixe incide no
sentido ar — agua, a intensidade que induz forcas de superficie é I, = 0,98[;,. e a de
volume é I, = 0,981;,.. Quando consideramos o caso dgua — ar, temos I, = 0,981,

e I, = (1,00+0,02) ;e 0 que leva a uma diferenca de 4% entre as duas intensidades.
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Para simularmos essas condicoes, ao invés de considerarmos a pressao final,
optamos por calcular a deformacao usando separadamente as forcas de superficie e
de volume, expressas nas equagoes (3.25) e (3.26).

Com o uso da relagao de Clausius-Mossoti

p(ﬁszga—nm+m, (5.5)

obtemos a pressao de superficie e a forga de volume por meio das equagdes (3.24)
e (3.25) como!

1)) ()
Blr) =13 (3 (n+ 12 (n T 1)) (5.6)
L) = 1, 8 (n2—1)(n?+2) r (5.7)

3¢ (n+12 W’

e

Utilizando os valores j& discutidos, obtemos a diferenca mostrada na Figura 5.7.
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Figura 5.7: Comparacao entre sinais normalizados de Espelho Fotomecanico
calculados utilizando as equagoes (5.6) e (5.7), com laser de excitagio
passando pela interface nos sentidos ar — agua com I, = I, = 0,98 e agua
— ar, com [, =0,98e [, =1,02.

Novamente, os calculos foram realizados considerando as dimensoes do sistema

real e com as propriedades fisicas da agua em 25°C'. Mesmo que a espessura de dgua

LA obtencdo dessas expressoes estdo detalhadas no Apéndice A.
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tenha aumentado em 7 vezes, ainda estava dentro do intervalo em que o raio do feixe
pode ser considerado constante.

Ashkin e Dziedic ndo perceberam essa diferenca na época possivelmente por-
que seus experimentos nao forneciam sensibilidade suficiente para isso. Entretanto,
com esse resultado, fica claro a importancia que a eletrostricao tem dentro das forcas
interagindo no meio. Alguns autores chegaram a desconsiderar a eletrostri¢ao, consi-
deraram que ela seria muito menor do que os efeitos de superficie. Caso seja trocado
a agua por algum outro liquido com indice de refragao ainda maior, esse efeito sera
ainda mais relevante.

Para considerar que o raio do feixe de excitacao ao longo da espessura da
amostra fosse constante, foi utilizado apenas 7,5 ¢m de espessura de agua. Para
armazenar a quantidade de dgua correspondente a essa espessura, foi projetado um
porta amostras de aluminio aberto na parte superior, por onde incidiria o feixe de
prova, e na parte inferior foi colocado uma janela 6ptica para podermos incidir o
feixe de excitacao por baixo. Nessa configuracao, a janela optica ficou posicionada
na regiao confocal do feixe, assim, a absorcao e geracao de calor pela janela sao
despreziveis na utilizacao do laser cw. No entanto, a utilizacao do laser pulsado nao
é possivel, pois a energia utilizada para gerar as forcas na dgua ja era suficiente para

gerar o aquecimento da janela.
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5.3 Medidas com dupla excitacao

Prosseguindo com a ideia de obser-
var efeitos de volume e superficie, introdu-
zimos um espelho dentro da cubeta com

agua, como ilustrado na Figura 5.8, o que

fez com que o feixe transmitido na interface zr 12,9cm
. -
fosse refletido de volta, o qual percorreu &
o mesmo caminho para fora e contribuiu Espelho | | 0
\ e == === ==

com as forgas induzidas, de tal forma que

o efeito total foi dobrado.
Nesses experimentos, reduzimos a es-
pessura da coluna de agua para que a dis-

tancia percorrida dentro da agua pelo feixe Figura 5.8: lustracio do posicio-

namento do espelho e do feixe de

incidente mais o feixe refletido fosse ainda L .
excitacdo. A flecha para baixo in-

menor que a distancia confocal, z.. Foi con- dica o sentido do feixe incidente e
siderado também uma espessura que ficasse a para cima indica o feixe refletido.
préxima das utilizadas nas medidas realiza-

das na secao anterior, com o feixe incidindo por baixo.

O sistema foi montado de tal forma a repetir os parametros geométricos da
secao anterior e utilizamos um becker para armazenarmos a 4gua. Uma consideracao
essencial para essas medidas foi a adigao de um ajuste de angulacao no suporte do
becker. No Espelho Fotomecéanico, os feixes de prova e de excitagao devem estar o
mais colineares possiveis e, o mais importante, concéntricos na superficie da amostra.
Para garantir isso, antes de cada medida, o efeito é maximizado ao transladar a lente
do feixe de excitagdo no plano (x,y). Ao maximizar o sinal, garantimos que os
dois feixes estao concéntricos. Com a adicao do feixe refletido, é necessario que esse
também esteja concéntrico com os outros dois. Para tanto, foi adicionado um ajuste
de angulacao na base do porta amostra para maximizar o efeito gerado pelo feixe
refletido.

A Figura 5.9 mostra os resultados da se¢ao anterior e das medidas realizadas o
espelho submerso. Foi utilizado um espelho dielétrico de alta reflectancia (R = 99%)
que nao gera aquecimento e nao deforma o feixe refletido, o que mantém o raio do
feixe constante.

Pelos dados adquiridos, observamos que o efeito é praticamente dobrado com-
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Figura 5.9: Comparacao entre sinais normalizados de Espelho Fotomecanico
com laser de excitacao cw passando pela interface nos sentidos ar — agua,
agua — ar e ar — agua — ar, sob excitagao de 2 e 4 .

parado com os dados excitados por feixes simples, e nao fazem distincao entre os
sentidos de incidéncia dos feixes. Ao comparar os resultados das medidas com ex-
citacao por cima, por baixo e dupla excitacao, observa-se uma pequena diferenca
nos comportamentos temporais. Isso pode estar relacionado & presenca particulas
ou residuos na superficie do espelho que podem mudar a tensao superficial ou a
viscosidade da &dgua, e mudam os tempos caracteristicos da evolucao da deformacao.

Quanto as diferencas de amplitude, fizemos a mesma analise realizada com o
feixe por baixo. Ao considerar a incidéncia por cima, temos que as intensidades
relacionadas as forcas de superficie e volume sao: I, = 0,987;,. e I, = 0,981;,.
Quando a incidéncia é por baixo temos: I, = 0,981;,. ¢ I, = 1,021;,.. No entanto,
quando consideramos dupla excitacao temos o desconto devido a reflexao na interface
ar/agua, com a mesma intensidade interagindo na superficie e no volume, 0,981,
O feixe incide no espelho e faz seu caminho de volta, entretanto, nessa reflexao, é
perdido 1% da intensidade no espelho e, ao passar novamente pela interface, sdo

refletidos 2% de volta para o volume, totalizando assim:

I, =1[0,98 + (0,98 x 0,99 x 0,98)] ine = 1,931, (5.8)



5. Resultados e discussao 58

I, = 0,98 + (0,98 x 0,99) + (0,98 x 0,99 x 0,02)] Line = 1,97 Line . (5.9)

Com a utilizagdo da nova geometria do sistema e das equacoes (5.6) e (5.7)
com a respectivas intensidades, foram calculados os sinais com o modelo numérico

apresentados na Figura 5.10
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Figura 5.10: Comparacao entre sinais normalizados de Espelho Fotomeca-
nico simulados com laser de excitacao passando pela interface nos sentidos
ar — agua, dgua — ar e ar — agua — ar, sob excitacao de 2 e 4 W.

A Figura 5.10 mostra que as consideracgdes feitas concordam com os dados

experimentais mostrados na Figura 5.9.



5. Resultados e discussao 59

5.4 Desfocando e focando

Consideramos aqui os casos em que o feixe de excitagdo atravessa a agua mu-
dando suas dimensoes radiais. Apresentamos as duas condigoes mais distintas: o
raio do feixe é aumentado ao longo do volume, “desfocando”, e o raio é diminuido,

“focando”, ambos ilustrados na Figura 5.11.

Desfocando Focando
32 pm «—— 772 pm —
r3,0cm
Agua / \ \ /
L0
«~— 772 pm — 32 pm
«—5cm—

Figura 5.11: Esquema ilustrativo da propagacao do feixe de excitagao ao
longo do volume de agua, ao considerar os casos “desfocando” e “focando”,
em que os diametros do feixe variam de 32 a 772 um.

Para essas medidas, utilizamos a configuragdo em que o feixe de excitacao vem
por baixo da amostra e atravessa a interface no sentido d4gua — ar?. Para conseguir
as mudancas radiais mostradas na Figura 5.11, trocamos a lente de distancia focal
de 75 e¢m por uma de 5,7 ecm. Com essa lente, obtivemos um raio na cintura do feixe
de 16 pum e distancia confocal de z. = 1,5 mm, o que fez com que o raio do feixe
diminuisse ou aumentasse rapidamente. Os outros parametros sao: wy, = 1590 um,
V =32,9, 23 = 7,1 m. Na fotomultiplicadora foi aplicada uma tensao de 650 V e
acoplado um resistor de 500 2. A temperatura da dgua foi mantida em 23°C. Com
essa configuracao, preenchemos o porta amostra com agua até obter uma espessura
de 3 ¢m. Na configuracao desfocando, o raio do feixe na interface ar — agua foi de
16 um aumentando para 386 pm na outra interface agua — quartzo. Na configuragao
focando obtivemos os mesmos valores (invertidos). Dessa forma, temos que o raio
maior utilizado é 24 vezes maior que o raio na cintura.

Foram realizadas medidas com diferentes poténcias de excitacao utilizando os

dois arranjos, cujos resultados estao apresentados na Figura 5.12.

2Embora tenhamos utilizado o arranjo com excitacio por baixo, ao discutir o experimento ou o0s
resultados, levaremos em conta o referencial do feixe de prova, que considera o sentido ar — agua.
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Figura 5.12: Sinais normalizados de Espelho Fotomecanico com laser de
excitacao cw desfocando ao longo da espessura e focando ao longo da
espessura, em que wp. ¢ o raio de excitacao na interface.

O fato dos raios dos feixes serem diferentes na interface e, também a variacao
desses ao longo da espessura, causaram modificagoes aprecidveis nos sinais obtidos.
Observa-se que a configuracao com o feixe desfocando, que tem a posicao focal na
interface, gerou um sinal muito maior do que o outro caso, além do efeito das ondas ao
redor da deformacao central. O aparecimento das ondas tem ligagao com a densidade
da intensidade que nesse caso, € muito maior e gera deformagoes maiores. Além disso,
essas ondas podem ser relacionadas a um parametro geométrico (nao comentado até
aqui) de grande importancia no experimento de Espelho Térmico, que é o parametro

de descasamento entre os feixes de prova e de excitagao

m = (Z—?)Q (5.10)

Esse parametro nao define, mas esta relacionado a sensibilidade da técnica. Quanto
maior esse descasamento, mais sensivel a técnica fica as variacoes da intensidade do
feixe de prova em sua regiao central. Todavia, a sensibilidade nao aumenta linear-
mente com o valor desse parametro. O parametro de descasamento ainda precisa ser
melhor estudado.

Nessas medidas, para o caso desfocando, obtivemos m = 9875, 4, enquanto que

para o caso focando, m = 17,0. Esses valores sao apenas de carater informativo,
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pois o raio do feixe de excitacao varia ao longo da espessura da amostra em nossos
experimentos. Para mostrar isso, calculamos numericamente o sinal considerando
que nao houvesse variagao radial dos feixes, ou seja, considerando que o raio é cons-

tante ao longo da amostra e comparamos com os dados experimentais, mostrado na
Figura 5.13.

Desfocando o Dado experimental
Modelo numérico
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Figura 5.13: Comparacao entre transiente experimental com raio do feixe
aumentando ao longo da espessura e o modelo numérico considerando o
raio do feixe constante ao longo da espessura.

A Figura 5.13 mostra que, caso nao houvesse a variagao do raio do feixe de
excitacao ao longo da espessura, o sinal induzido deveria ter amplitude ainda maior
do que o medido. Os resultados também mostram que o tempo de formacao do efeito
é diferente: o modelo numérico mostra que, com o raio constante, o efeito atua mais
rapidamente.

A mudanca no tempo do efeito é devido a resposta da eletrostricao, que é uma
forca de volume dependente da intensidade. Nesse caso, a densidade de intensidade
estd diminuindo ao longo da espessura, e atua em uma area cada vez maior conforme
se afasta da superficie. Assim, a contribuicao da eletrostricao perde em tempo de
formacao e em magnitude.

Na Figura 5.14 é mostrado o outro caso, considera-se que o raio do feixe seja

constante ao longo da espessura, no entanto, com o raio de wy. = 386um. Os
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resultados da simulacao mostram que o sinal do modelo numérico tem amplitude
menor do que a obtida experimentalmente. Isso acontece porque a eletrostricao tem
efeito mais significativo conforme se afasta da superficie e o raio do feixe fica menor
ou com densidade de intensidade maior. Com relacao ao tempo de formacgao, nao é

possivel chegar em uma solugao clara, pois parecem possuir a mesma caracteristica

temporal.

Focando
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1,0 ¢
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Figura 5.14: Comparacao entre transiente experimental com raio do feixe
diminuindo ao longo da espessura e o modelo numérico considerando o

raio do feixe constante ao longo da espessura.

Com esses resultados, mostramos que pode-se aumentar ou diminuir a influéncia

da eletrostricao na deformacao superficial da agua.

interesse quantificar essas influéncias.

1,00

No entanto, ainda ¢ de grande
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5.5 Analise da evidéncia experimental da pressao da
luz de Abraham

Zhang et al. |36] apresentaram a primeira observagao experimental quantitativa
do momento de Abraham. Nesse trabalho, eles apontam que os resultados de Ashkin
e Dziedizc, Astrath et al. e ainda outros pesquisadores, observaram o momento
de Minkowski pois todos analisaram o problema em um sistema quasi-estatico. Os
autores propuseram repetir o experimento de Ashkin e Drziedizc usando algumas
caracteristicas do experimento de Astrath et al., que seria analisar o feixe refletido
na superficie. No experimento, foi utilizado um feixe de excitacao nao focado na
superficie do liquido e, dessa forma, observaram que ao invés da superficie da agua
expandir, ela contraia de acordo como predito por Abraham.

O experimento consiste em incidir um feixe laser nao focado na superficie com
um raio® de wp, = 187 wm, em um angulo de 3°, para que fossem capaz de separar
o feixe incidente do feixe refletido. Ao separar o feixe refletido, esse era direcionado
para uma das paredes do laboratorio e percorreu um caminho de 2,61 m. A imagem
do feixe projetada na parede foi monitorada por uma camera.

A Figura 5.15 mostra a evolucao temporal do perfil de intensidade que obtive-

ram ao utilizar laser de excitacao continua operando com 2 V.

Figura 5.15: Variacao temporal do perfil de intensidade do feixe medida por
Zhang et al. [36].

3No trabalho, eles apresentam o valor do raio do feixe como a; = 0, 264mm; no entanto, utilizam
uma notagao diferente da que empregamos nessa tese. A relagao entre as duas notagoes é w = a/ V2.
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Observaram que, com a incidéncia do feixe na agua, a intensidade do centro
do feixe refletido aumentava com o tempo, o que indica que o feixe refletido estaria
se focando, assim, de acordo com o formalismo de Abraham. Fizeram também
medidas com o laser focado na superficie da dgua, com o mesmo método descrito
anteriormente, e observaram uma divergéncia do feixe, de acordo com o momento de
Minkowski.

Os autores propuseram a seguinte justificativa: quando o feixe incidente esta
focado na superficie, a for¢ca do gradiente 6éptico aumenta a pressao no fluido, mas a
luz nao é capaz de colocar o fluido em um regime de movimento pois o feixe possui
um raio muito pequeno ou a espessura de agua ¢ muito fina, e faz com que a superficie
se expanda, como na Figura 5.16.a. Ja se, o feixe for largo o suficiente ou a espessura
da 4dgua grossa suficiente, o feixe sera capaz de gerar fluxo no fluido, ilustrado pelas
linhas na Figura 5.16.b, e faz com que a superficie se contraia, de acordo com o

predito por Abraham.

Figura 5.16: Explicacao dos diferentes regimes de resposta de um fluido sob
a incidéncia de um feixe laser |36].

Ao comparar seus parametros experimentais com os de Ashkin e Dziedizc, e
de Astrath et al., chegaram & conclusao de que o raio do feixe de excitacao desses
autores era menor do que o necessario para colocar o fluido em movimento e, também,
a espessura da coluna de dgua era pequena. Por isso, obtiveram resultados referentes
ao momento de Minkowski.

Para determinar qual momento seria favorecido, eles ainda derivaram uma ex-
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pressao dependente dos parametros geométricos do experimento utilizado

Rey = \;J_Vi\/_ (5.11)

com

14+ Re+ v1+2Re
'NL = —exp -7~ 2 Re
~ —exp( v — ) (5.12)
-1 P,
Re = =~ , (5.13)
n+ 1 u?mpe

em que v é a constante de Euler.

Caso Rey, < 1, havera fluxo do fluido e sera observado o momento de Abraham,
caso Rey > 1, nao havera fluxo e o momento de Minkowski predominara.

Para determinarmos se realmente poderiamos montar um arranjo experimental
capaz de observar o momento de Abraham, utilizamos a expressao (5.11) e deter-
minamos qual seria a configuracao que deveriamos buscar. Na realidade, foram
montadas diversas configuragoes experimentais respeitando a expressao (5.11). Aqui
serd apresentado apenas o resultado de uma delas, como mostrado na Figura 5.17.

Nesse experimento, utilizamos um recipiente onde a agua teria 18 c¢m de es-
pessura e 6 cm de raio. O feixe de excitacao com raio de wp. = 84 pum e os demais
parametros geométricos sendo: z. = 4,2 cm, wip = 1600 um, 2o = 6,8 me V = 30, 7.
No entanto, como podemos observar, o transiente ainda representa o feixe de prova
divergindo, o que concorda com o momento de Minkowski. Todos os outros experi-
mentos que realizamos obedecem a expressao (5.11).

Como experimento final, repetimos o método realizado por eles, utilizamos o
proprio feixe de excitacao para provar o efeito e incidimos 2 na &gua, desviamos
a reflexao do feixe na superficie da adgua e o projetamos na parede. Observamos
que, dessa maneira, had muito espalhamento e os 2% da intensidade refletida ainda
sao muito intensos. Gravamos a projecao do feixe na parede utilizando uma camera.
Antes de gravarmos o experimento foi adicionado um filtro 6ptico de intensidade,
para que a quantidade de luz espalhada nao saturasse o sensor da camera. Desse
resultado obtivemos que a variacao do raio do feixe é muito pequena. Mas, ainda
assim, o feixe sofreu divergéncia, o que concorda com o momento de Minkowski.

Com todos esses resultados, concluimos que Zhang et al. ndo obtiveram a
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Figura 5.17: Transientes normalizados utilizando o arranjo experimental
capaz de observar o momento de Abraham, segundo Zhang et al. [36].
A curva cinza representa os dados experimentais e a linha continua é o
modelo numérico.

primeira evidéncia experimental da pressao de radiacdo de Abraham. O método

utilizado por eles é muito inferior ao utilizado por Astrath et al. e ao empregado

nessa tese.



Capitulo

Conclusao

Nesse trabalho, investigamos as forcas eletromagnéticas atuantes na agua, in-
duzidas pela presenca de um feixe laser. Utilizamos a técnica de Espelho Foto-
mecanico, para medir a deformacao superficial da interface ar/agua induzida pela
pressao de radiacao. Por meio do Método de Elementos Finitos, resolvemos numeri-
camente a equacao de Navier-Stokes para fluidos incompreensiveis com a utilizacao
da pressao gerada pelo feixe. A pressao obtida foi desenvolvida por meio da forca de
Helmholtz. Foram comparados qualitativamente e quantitativamente os dados ex-
perimentais com os resultados numéricos. Em todos os casos propostos, observamos
uma satisfatoria concordancia entre experimento e teoria.

Realizamos experimentos cujo feixe de excitacao atravessa a interface no sen-
tido ar — agua, semelhante ao realizado por Astrath et al.. Com o laser continuo,
observamos uma expansao da superficie com o tempo, o que atinge uma amplitude
méxima apo6s 333 us, seguida de uma pequena diminuigao e, entao, alcanca um es-
tado estacionario. O laser pulsado também gera a expansao da superficie, no entanto,
h& uma rapida contracao apos o pulso, o que leva o sinal ao estado estacionéario.

Foram apresentados experimentos com diferentes condicoes do arranjo experi-
mental. Com a excitacao por baixo, 4gua — ar, ainda observamos a expansao da
superficie. Ao comparar com a excitagao por cima, nota-se uma sutil diferenca de
amplitude nas deformacdes. A reflexdo interna do feixe de excitacao deve ser conside-
rada na pressao induzida no volume, o que demonstra a importancia da eletrostricao
interagindo no meio juntamente com as outras for¢as. Em liquidos com indices de
refracao maiores que o da agua esse fator serd ainda mais relevante.

Com dupla excitacao, ar — agua — ar, devido a expansao da superficie ser

67
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independente do sentido da incidéncia do feixe, conseguimos dobrar a amplitude da
deformacao com o uso de um espelho no fundo do recipiente com agua. Além de
dobrar a amplitude, mostramos que é possivel aumentar ou diminuir a contribuicao
da eletrostricao. Ao fazer com que o feixe varie sua dimensao radial ao passar pela
coluna de agua, focando ou desfocando, observamos que a amplitude da deforma-
¢ao possui grande diferenca comparada com o caso em que o diametro do feixe é
constante. Com o feixe desfocando ao longo da amostra, a deformacgao induzida é
menor que no caso de diametro constante, pois o efeito de eletrostricao é menos in-
fluente. No caso focando, ocorre o inverso, a densidade energética aumenta ao longo
da coluna de agua, o que amplifica o efeito de eletrostrigao.

Por fim, esse trabalho analisou a evidéncia experimental da pressao da luz de
Abraham, obtida por Zhang et al.. Os autores propuseram condi¢oes experimentais
que determinaria se o experimento seria capaz de ver a expansao ou a contragao
da superficie. Apos cumprir as condicoes no arranjo de Espelho Fotomecanico para
observar a contragao, continuou sendo observado expansao da superficie da agua,
mesmo ao tentar replicar o experimento dos autores.

Isso posto, em todos os experimentos realizados, a superficie da agua apresentou
expansao devido a passagem de fotons. A técnica de Espelho Fotomecanico provou
ser capaz e suficientemente sensivel para as observacoes de tais deformacoes, e pode

ser amplamente utilizada para diferentes liquidos ou ainda em solidos.
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Apéndice A

Tensor de stress

Na secao 3.2.2, foram apresentadas as expressoes para o tensor de stress

E2
ok = —Fodir, — [6 —p (%) } Sik + — Ei By
T m

8
o’ o f
— — |lp—p = O + —H; Hy, , Al
87 [M P(ap)T} k+4ﬂ_ k (A1)
e para a forca gerada no dielétrico

aO'ik an
= - — A2
al‘k ot ’ ( )

fi

com G = E x H/(4mc) sendo a densidade de momento eletromagnético.

Ao substituir a equacdo A.1 em A.2, obtemos

_ OFR 0 [eE? 0 [E? [Oe 0 €
fi= _8_xk5ik = o (8_7r) Ot + o [87P (8_p) T} O + B (EEzEk>
0 ([ pH? o [H?* [0u a [ p OFxH
o (—gw ) Ot B {s—ﬂf’ (a—pﬂ St g () = 5= (A9)

pode-se escrever o segundo, quarto, quinto e o sétimo termos como

0 [eFE? el (O E? [ Oe
%(87) 5#?((9—%) @Hs—w(a—xk) Ok

Oz, 4T o Aw | Oz A \Oxy )’
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0 [LHQ _[LHk aHk (?,u
a—xk(sw)‘*k—ﬁ T ) O +87T ) O

) (,uHin) _H, [a(qu)} L iH (8Hi> |

8_xk 47 4 oxy, 4\ Oxy,

Ao utilizar as expressoes acima, o fato de que ¢;; = 1 quando 7 = j e J;; = 0 quando

1 # j, temos
f- _ EEk 8Ek _ Oe 1 0 E2 Oe
e 4 \ Oz, 8 ox; ox; 8p
EEk EEk
&vk

L
: “E’“(a@) ”"( 2) om0 (3:)
)

L [ Oz, 4 axk ot 4me (A.4)
ou ainda,
0Py E? [ Oe 0 [E? Oe eE, (OF; OE,
fi= — - + <P\ 5 + -
ox;, 8w \0x; Ox; 87" \Op/ 47w \ Oz, Oz

_ H_2 ou +8 E 8_u +,qu 8H¢_8Hk
&7 \ 0x; o0x; 'O op ) 1 4\ Oz o0x;

E; [0(cE H; H ExH
Ei |0(cEy)| | Hi[0(pHy)| O ExH (A.5)
4 | Oxy 47 oxy, ot 4dme
Com a relagao do célculo vetorial
)? x V % )? = €k Xj Eklmlem = (511 5jm — 5zm 5jl)Xj Vl X
= —Xp(ViX: — ViXy) (A.6)
e ja obtendo a forca vetorial, f =), f;, temos
> (E)? (E)? [ Oe 1 = -
/= 8T s/ op) ¢ 47T€EXVXE
H)? H)? (0 1
W G, e [N DL v
8w op )+ Am
1 M o\ O ExH
+ EE-V~<€E>+EH-V-<MH>—& et (A7)
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Ao usar as relagoes Dy, = eFj e By, = uHy, reescrevemos A.7 como

fz — VP — <E> ——Ve +V[<E>2p(a€) ]—ieExVxE
dp 4

(H)? (HY* (Ou 1

- S I H
o Viu+V ry o), s x V x
1 1 B 0 ExH

—E. D H-
+ 4 v +4 v Ot 4mc

Das equagoes de Maxwell temos,

Ao utiliza-las, obtemos que

4re

—%eExVxﬁ_—E (a—H),

e (O e (28 :Eﬁ(ﬁxg) |
4dme ot 4dre ot 4de Ot
Com isso, obtemos a expressao para a forca gerada no liquido

f= — VP - ffve— <§>2w+v [<E>2p (Z—Z)T]

o) | )

Ao Considerar um fluido dielétrico cuja permissividade é unitaria, u =

(A.9)

(A.10)

1, a
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expressao da forca simplifica-se para

> (E)? (E)* [ Oe pe—10 (= -
= VP, — L, =— — —(ExH) . Al
/ VH 81 VetV s/ op) ¢ dre at( % > ( )

O primeiro termo da direita considera a pressao preexistente no material mesmo
na auséncia de qualquer campo. O segundo esta relacionado as variacoes espaciais
da permissividade elétrica e atua especialmente em interfaces onde a permissividade
possui descontinuidades. O terceiro esta relacionado a eletrostricao. O tltimo é a
densidade de forca de Abraham, o qual tende a zero em frequéncias opticas e pode
ser desprezado.

Esta é apenas a forca atuante no liquido, entretanto, a pressao gerada ainda
deve considerar a forca eletromagnética gerada no ar que esta na interface com o li-
quido. Nesse caso, €, = 1, e soma-se no tensor de stress apenas o termo (E))?/(87),
o que contribui apenas para forca gerada na superficie. Dessa forma, pode-se distin-

guir as duas contribui¢oes, uma contribuicao atuante na superficie

oS, ) e

fo=V, [@fp <Z—Z)J . (A.13)

e outra no volume

Dessas forcas, obtém-se a pressao superficial

e a pressao no volume

po (2 e

Deve-se lembrar que viemos trabalhando no sistema gaussiano de unidades
(CGS). Utilizando E — /4megE € € — €, = €,,/€, reescrevemos as pressoes no

sistema internacional de unidades (MKS), tais como

r= i |o(57) -t 1) (216
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e a pressao no volume

de,

P, = %O(EH)Qp (%)T . (A.17)

Ao considerar a relagao de Clausius-Mossoti

p<§QT=§@—nm+m, (A18)

reescrevemos as pY6886€S como

P =B | fle = Dl +2)— (6 - 1) (A.19)
Py = LB S (e~ (e +2). (A.20)

O valor médio quadratico do campo elétrico é a porcao transmitida do feixe
incidente, (Ej)> = T(Ey.)?, com T = 4n/(n + 1), cuja intensidade ¢ I(r,t) =

c0cn{Eine)?, temos

I(r,t) 2 1

Purt) = = 5 = Do +2) (e = 1) (A.21)
Py(r,t) = 1(7;, t) - f 1)2%(@ (e +2). (A.22)

Por fim, utiliza-se a relacao €, = n? e obtém-se

Pr,1) = 1(r,1)° ;” znli“;)j 2) _ EZ;;; (A.23)

Py(rt) = I(r, z)%m znli“;)j 2). (A.24)
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Utilizacao do Método dos Elementos

Finitos

O Método dos Elementos Finitos é um procedimento matemético para reso-
lugdo numérica de sistemas fisicos descritos por equagoes diferenciais. Consiste em
discretizar um sistema continuo, representando-o, de forma aproximada, por um con-
junto finito de pequenos elementos de area ou volume, cujas propriedades fisicas sao
mantidas, e resolver equagoes diferenciais em determinadas condicoes de contorno.
Quanto maior o numero de elementos, melhor serd a aproximacao do sistema real.

Esse método numérico tem sido muito utilizado na solucao de problemas de
fisica e engenharia, pois € uma poderosa ferramenta para analise estrutural, geracao
e transferéncia de calor, deformacoes superficiais devido a aquecimento ou pressao
mecanica, entre outras analises. Mas também vem sendo empregado em diferentes
areas de pesquisa e da indtstria.

Nessa tese utilizou-se o software Comsol Multiphysics 4.3b para determinar
a deformacao superficial da agua gerada por forcas induzidas por um feixe laser.
O software é capaz de resolver problemas de unidimensionais a tridimensionais em
diferentes modulos de aplicacao, como mecéanica estrutural, radio frequéncia, ele-

troquimica, entre outros. A utilizacao do software segue os seguintes passos:

e escolher a dimensao em que serd realizada as analises: 1D, 1D simétrico no

eixo, 2D, 2D simétrico no eixo ou 3D;

e selecionar o modulo e sub-médulo que melhor condiz com o problema a ser

estudado;
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desenhar a geometria do sistema;

e especificar as condigoes de contorno e os termos de fonte do problema;

e definir o ntmero de elementos a ser dividido o sistema;

problema.

A variacao do sinal no fotodetector, [

/1

e, por fim, estabelecer o intervalo de tempo que serd analisada a evolucao do

fol obtida com o calculo a de-

formacao da superficie da agua utilizando o modulo Fluid Flow e o sub-modulo

Multiphase Flow na opcao Laminar Two-Phase Flow, Moving Mesh. Consideramos

o sistema em duas dimensoes, com simetria no eixo azimutal, pois todo o sistema

pode ser descrito em coordenadas cilindricas.

As medidas realizadas nesse trabalho utilizaram diferentes geometrias de amos-

tra e cada simulacao foi realizada de acordo com a respectiva geometria. A Figura B.1

apresenta uma das geometrias utilizadas, com 3 c¢m de largura e 1 ¢m de espessura.

O retangulo representa a amostra de agua, e toda a area ao redor, partindo de r = 0,

¢é definida como sendo ar.
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Figura B.1: Representacao da geometria do sistema e da malha utilizada no
software Comsol Multiphysics 4.3b. Girando a figura em torno de r = 0

obtém-se o sistema tridimensional.

A Figura B.1 também ilustra a discretizagao da amostra, denominada por ma-

lha. A malha é dividida em seis dominios, sendo quatro apresentados na Figura B.1

e os outros dois apresentados na Figura B.2.
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Figura B.2: Detalhe do refinamento aplicado na regiao mais afetada pelo
efeito das forcas de radiacao. O experimento monitora a deformacao da
superficie, portanto, o refinamento na superficie ¢ mais sensibilizado.

Os dominios (2, 3, 4-A, 4-B e 4-C) sdo refinamentos aplicados na malha inicial
(1). Esses refinamentos sao utilizados para aumentar a representatividade de um
sistema real. Essa escolha se deve ao fato do feixe de laser ser centrado em r = 0,
regiao onde o efeito investigado tem maior influéncia, enquanto que em r = 3 cm
nao apresenta influéncia alguma, o que nos permite discretizar a amostra com ele-
mentos maiores. O experimento esta envolvido diretamente com a superficie, entao
utilizamos refinamentos ainda mais sensiveis nas regides 4-B e 4-C.

O software resolve numericamente a equacao de Navier-Stokes para fluidos in-

compressiveis,

ov
P ot

considerando que em ¢t = 0 nao héa forcas externas aplicadas na agua além da forca

+p(¥ V)V =—-VP+uV*¥+F, (B.1)

gravitacional, estando livre de qualquer deformacgao precedente a de pressao de radi-

acao. Na superficie é considerada a pressao

2/1(n*=1)n*+2) (n—1)
bi(r) = ISE (5 (n+1)2 C (n+ 1)) (B2)

e no volume 2 ( ) 1( 2+2)
n® —1)(n

P,(r)y=1,—
(r) 3c (n+1)2

(B.3)
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A solucgao da equacgao de Navier-Stokes fornece a deformacao superficial gerada
devido a pressao de radiacao. Dessa deformacao obtém-se a diferenca de fase induzida
no feixe de prova por meio da equagao (4.24), seguido da variacao de intensidade no

sensor com a equagao (4.29).
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A Theoretical and Experimental Study of Time-Resolved
Thermal Mirror with Non-Absorbing Heat-Coupling Fluids
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A theoretical and experimental study taking sample-fluid heat coupling
into account in time-resolved photothermal mirror experiments is
presented. Thermoelastic equations were solved to obtain a semi-
analytical solution to the phase shift induced by the sample and the
surr ding fluid. The solution was used to model the thermal mirror
effects and found to be in excellent agreement with the finite element
method analysis and experiment. Heat transferred to the air-coupling
fluid did not introduce important effects in the phase shift when compared
with the solution obtained, without considering heat flux. However, when
using water as the fluid, heat coupling led to a significant effect in fluid
phase shift. Experimental results using stainless steel in air and water
were used to demonstrate the potentiality of the thermal mirror technique
to determine the thermal properties of both the sample and the fluid.

Index Headings: Photothermal; Thermal mirror; Thermal lens; Heat
transfer; Finite element method; FEM.

INTRODUCTION

The basis of photothermal effect is the change in the thermal
state of the sample induced by electromagnetic radiation.
Optical energy absorbed and not emitted increases the heat
within the sample. Deformation and a temperature increase in
the sample and surrounding fluid occur as a consequence of
this heating.! Photothermal techniques—mirage,> optother-
mal radiometry,® thermal lens (TL),°® and thermal mirror
(TM)°~"'—have this as the foundation to determine thermal,
optical, and mechanical proprieties of materials. Recently, we
have shown that TL and TM spectroscopies can be used to
study the sample-fluid heat-coupling problem in the case of
low-optical-absorbing material by using continuous'? or pulsed
excitation.'? Similar to the mirage method, the TM technique
can be used to (1) determine thermal and optical proprieties of
transparent fluids by using a reference solid material as
absorber medium, and (2) determine thermal and mechanics
proprieties of solid material, knowing the transparent fluids.

This work extends previous studies by presenting an
analytical theoretical description of the mode-mismatched
TM effect in opaque materials. It accounts for heat transfer
both within the sample and out to the surrounding fluid under
continuous excitation. Our analytical results are compared with
finite element method analysis (FEM) solutions. The analytical
time- and space-dependent heat transfer and thermoelastic
displacement are in excellent agreement with FEM models.
Finally, experimental results with stainless steel as the solid
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sample and with air or water as the surrounding fluid are
described and compared with the model results.

THEORY

The mode-mismatched thermal mirror scheme is presented
in Fig. 1. A continuous-wave TEM, Gaussian laser beam
irradiates a high-absorption sample, causing localized defor-
mation. The absorbed energy also heats the fluid in contact
with the sample surface, inducing a TL effect in the fluid. A
second, low-power TEMyo Gaussian laser beam, almost
collinear with the excitation beam, probes the TM on the
sample surface and the TL in the fluid. The radii of the
excitation and probe beams on the sample surface are o, and
1, respectively. After the reflection from the sample surface,
the probe beam propagates to the photodetector at a distance of
Z>. The distance between the probe beam waist and the sample
is Zl.

The theoretical analysis of this problem involves determin-
ing the temperature rise in the sample caused by laser heating,
heat coupling to the fluid, and the calculation of the phase shift
and intensity of the probe beam at the detector plane. The
temperature change is used as the source term for the
thermoelastic equation. It is assumed that the sample
dimensions are large compared with the excitation beam radius
to avoid edge effects. Probe beam sample heating is negligible
compared with the excitation beam and has no contribution to
the generation of the TM effect. Finally, a non-absorbing fluid
is assumed so that the TL effect is only because of heat transfer
from the sample.

Temperature Gradient. The temperature changes are
generally small in these TM experiments. The fluid density
change induced by surface heating is similarly small.
Subsequently, convection effects can be safely neglected
without affecting the accuracy of the results.!

The temperature change distributions 7; (r,z,t), inside two
semi-infinite media with boundary boundaries at z = 0, with
the opaque sample in the 0 < z < o region and the convection-
free fluid in the —o¢ < z <0 region, are given by the solution of
the heat-conduction differential equations:

% — DT, (r 2, 0)=0(r ) (1)
aTy(rz,t)

o DyVTy(r,z, )= 0 (2)

where D; = ki/pic; is the thermal diffusivity (i = s for sample
and i = f for fluid). ¢;, p;, and k; are the specific heat, mass
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The Thermal mirror technique relies on measuring laser-induced nanoscale surface deformation of a solid
sample. The amplitude of the effect is directly dependent on the optical absorption and linear thermal
expansion coefficients, and the time evolution depends on the heat diffusion properties of the sample.
Measurement of transient signals provide direct access to thermal, optical and mechanical properties
of the material. The theoretical models describing this effect can be formulated for very low optical
absorbing and for absorbing materials. In addition, the theories describing the effect apply for semi-infi-
nite and finite samples. In this work, we apply the Thermal mirror technique to measure physical prop-
erties of optical glasses. The semi-infinite and finite models are used to investigate very low optical
absorbing glasses. The thickness limit for which the semi-infinite model retrieves the correct values of
the thermal diffusivity and amplitude of the transient is obtained using the finite description. This pro-
cedure is also employed on absorbing glasses, and the semi-infinite Beer-Lambert law model is used to
analyze the experimental data. The experimental data show the need to use the finite model for samples
with very low bulk absorption coefficients and thicknesses L < 1.5 mm. This analysis helped to establish
limit values of thickness for which the semi-infinite model for absorbing materials could be used,
L>1.0 mm in this case. In addition, the physical properties of the samples were calculated and absolute

Keywords:

Thermal mirror
Thermo-optical properties
Optical materials

values derived.

© 2013 Elsevier B.V. All rights reserved.

1. Introduction

Laser induced surface deformation has been explored in many
photothermal (PT) techniques [1-4]. These techniques are charac-
terized as fast, non-contacting and highly sensitive spectroscopic
tools for material characterization. The reason is that there are
many different experimental configurations that are important in
many research aspects, such as nondestructive evaluation of solids
and surfaces, from multilayered and thin films to biological sys-
tems [5-13]. The amplitude of the deformation is directly related
to the optical absorption and linear thermal expansion coefficients,
and the time evolution of the deformation depends on the heat dif-
fusion properties. Thus, measuring the transient effect implies di-
rect quantitate access to thermal, optical and mechanical
properties of the material [10-16].

Surface deformation can be generated by modulated [5-11] or
pulsed [12-14] excitation lasers. Briefly, the principle of detection
of these PT methods consists of measuring the surface displace-
ment of the sample by pump-probe methods. For instance, this
deformation can be detected by analyzing the focusing/defocusing

* Corresponding author.
E-mail address: astrathngc@pq.cnpg.br (N.G.C. Astrath).

0925-3467/$ - see front matter © 2013 Elsevier B.V. All rights reserved.
http://dx.doi.org/10.1016/j.optmat.2013.01.003

of the probe beam reflected off of the sample surface in the far field
region. In this configuration, namely Thermal Mirror (TM) spec-
trometry, the method has been recently introduced under cw
Gaussian [15-18] and Top-hat [19,20] laser excitations for mea-
surement of thermal diffusivity and thermo-optical properties of
semi-transparent and opaque solids. TM is attractive in that it
can also be used concurrently with the Thermal Lens method to
determine physical properties of fluorescent materials [19].
Recent theoretical and experimental works for Gaussian excita-
tion have been developed assuming the sample either as a semi-
infinite [17] or as a finite [18] media. Under the semi-infinite
approximation, the sample is treated as an infinite medium along
the z axis with its surface placed at z= 0. For the finite approach,
the sample surfaces are at z=0,L. The thermoelastic equations
describing the laser induced surface displacement were solved
according to these assumptions and experimental investigations
of very low bulk absorbing materials were compared to the theo-
ries. It was shown that for samples with thicknesses under certain
values the finite model should be considered. However, the finite
description allows only solutions for materials with low optical
absorption coefficient (A.), where the attenuation of light intensity
is considerably negligible along the sample thickness. For absorb-
ing samples, in which the light intensity attenuation follows the
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A theoretical model for a time-resolved photothermal mirror technique
using pulsed-laser excitation was developed for low absorption samples.
Analytical solutions to the temperature and thermoelastic deformation
equations are found for three characteristic pulse profiles and are
compared to finite element analysis methods results for finite samples. An
analytical expression for the intensity of the center of a continuous probe
laser at the detector plane is derived using the Fresnel diffraction theory,
which allows modeling of experimental results. Experiments are
performed in optical glasses, and the models are fitted to the data. The
parameters of the fit are in good agreement with previous literature data
for absorption, thermal diffusion, and thermal expansion of the materials
tested. The bined modeling and experi tal techniques are shown to
be useful for quantitative determination of the physical properties of low
absorption homogeneous linear elastic material samples.

Index Headings: Thermal Mirror; Pulsed excitation; Thermoelastic
displ t; Ther ptical properties.

INTRODUCTION

Photothermal techniques are useful for materials character-
ization. They are powerful and accurate noncontact methods
used to determine thermophysical properties.!* In particular,
photothermal displacement* and thermal mirror (TM)!'0-17
techniques have been used to determine the structural, thermal,
and optical properties of materials by exploiting the laser
surface deformation that occurs upon laser-induced sample
heating. Focusing an excitation laser on a solid material
induces the effect. Optical energy absorbed and not emitted
increases the heat within the sample. The subsequent
temperature increase causes thermal expansion or contraction
that is detected at the surface.

The basic difference between these two techniques is the
detection of the probe beam. In the photothermal displacement
technique, the surface slope is detected by monitoring the
deflection of the probe beam reflected from the sample surface.
The focus of the probe laser must be offset relative to that of
the excitation by a known distance. In addition, the spot size of
the probe laser beam should be much smaller than the pump
beam. The resulting signals depend on both the excitation to
probe laser offset and the focus spot size of both laser beams.
These experimental conditions are often difficult to measure
and control. The thermal mirror technique is relatively simple.
The two beams are concentric, and the probe beam may even
have a larger beam radius than that of the excitation laser. In
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* Author to whom correspondence should be sent. E-mail: stephen.
bialkowski@usu.edu.
DOI: 10.1366/13-07068

Volume 67, Number 10, 2013

0003-7028/13/6710-1111/0
© 2013 Society for Applied Spectroscopy

this case, the surface deformation acts as a convex or concave
mirror, defocusing or focusing the probe beam reflected from
the sample surface. It is also possible to simultaneously
measure both the thermal mirror in reflection and thermal lens
in transmission. It is straightforward to determine thermophys-
ical properties of the sample by monitoring the center of the
probe beam as a function of time and fitting the data with the
theoretical model.

The TM experiment has been described for continuous (cw)
Gaussian'®""> and top-hat'®!7 excitation laser profiles. In this
work we present a theoretical analysis of the surface
deformation produced using a Gaussian (TEMg) laser with
different pulse profiles. Dirac delta, rectangular, and Gaussian
functions are used to model the time-dependent laser pulse.
The analytical solutions for temperature and thermoelastic
displacement are compared to and found to be in excellent
agreement with finite element method (FEM) analysis.
Experimental results using optical glasses with low optical
absorption coefficient (A, < 200 m™~') are performed and fitted
with the model to obtain the thermophysical parameter
properties.

THEORY

The theoretical analysis involves solving the heat conduc-
tion equation to determine the temperature rise caused by the
pulsed laser. The surface displacement is subsequently found
using the thermoelastic equation based on this temperature
change. Finally, the intensity change for the probe beam
center at the detector plane is found using Fresnel diffraction
theory. This intensity change is the analytical signal. The so-
called “mode-mismatched”!'® thermal mirror scheme is
presented in Fig. 1.

The temperature change within the sample is given by the
solution of the heat conduction equation,

% — DVT(r 2, ()=Quexp(~272 /02, )0(1), (1)
where D is the thermal diffusivity of the sample given by D
= klcp, and k, ¢, and p are the thermal conductivity, specific
heat, and mass density, respectively. It is assumed that the
sample is radially infinite (7(e, z, t) = 0), that the
temperature change is unaffected by expansion, and that
there is no heat conduction from the sample to the
surrounding fluid (07(r, z, 1)/0z|.—o = 0). The latter is a
good approximation when air is the surrounding fluid.!” The
initial temperature change is assumed to be zero, T(r, z, 0) =
0. Here Qo = 2E¢A.(1 — R)d/cpnad,, Eo is the pulse laser
energy, A, is the optical absorption coefficient at the

APPLIED SPECTROSCOPY 1111



Downloaded by UNIV ESTADUAL DE MARINGA on September 3, 2015 | http:/pubs.acs.org

Publication Date (Web): February 4, 2013 | doi: 10.1021/jp3119296

C. Publicagoes

84

THE JOURNAL OF

PHYSICAL CHEMISTRY

pubs.acs.org/JPCB

Investigation of the Photobleaching Process of Eosin Y in Aqueous
Solution by Thermal Lens Spectroscopy
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ABSTRACT: Eosin Y is known to be a powerful probe of biological molecules and an —————
efficient photosensitizing agent for the production of singlet molecular oxygen. Under
continuous laser excitation, degradation through photobleaching is observed in aqueous
solutions of eosin Y; this process is driven by the production of singlet oxygen. Optical
bleaching in aqueous solutions is known to yield anomalous thermal lens transient signals,
which can be evaluated by modeling the relaxation processes that give rise to the generation
of heat in the solution. A model describing photobleaching in the thermal lens transient signal
is derived and is applied to investigate eosin Y in aqueous solutions at different temperatures.
Using this model, quantitative information regarding the molecular diffusion rate, optical

bleaching, and fluorescence quantum efficiency is obtained.

H INTRODUCTION

Eosin Y is a halogenated derivative of the xanthene dye
fluorescein. Its fluorescent properties are highly dependent on
variations in its environment," > such as solvent polarity and
the presence of cationic surfactants; the environment-depend-
ent fluorescence makes this organic dye a powerful probe of
biological molecules. The applications of eosin Y include
detection of submicrogram quantities of a wide range of
proteins,®” use in dye-sensitized solar cells,”'" photodynamic
inactivation of viruses and cells and phototherapy for

12=1% 4n which eosin Y is used as an efficient
photosensitizing agent to produce singlet molecular oxy-
gen®"3 """ —ground state molecular oxygen.

Numerous studies have been published over the past few
decades on singlet oxygc-:n.l'm'm'm'19 Of particular importance
to singlet oxygen’s photochemical and photobiological
processes, the resistance of dg'es toward photodegradation has
been systematically studied.">"’ Although the role of singlet
oxygen in photochemical reaction kinetics is mostly inferred
from the photoproducts, the mechanisms of reactions with
singlet oxygen are often unknown®® or not easily identified.

There are several methods for detecting the kinetics of the
reactions of singlet oxygen in solutions and the photobleaching-
based degradation effects of singlet oxygen on fluorescein
molecules. One of these methods, emission spectroscopy,
measures the emission of singlet oxygen at 1270 nm*°~>*—this
wavelength has a very low emission quantum yield, which
reduces the sensitivity of this method. Alternatively, indirect
methods, such as flash photolysis and reactive solutions, have
been used.”® In addition, time-resolved thermal lens spectros-
copy has been very successful in determining the absolute
quantum yield for production of singlet molecular oxygen?“%25
as well as the quantum yields of fluorescence from different

v ACS Publications © 2013 American Chemical Society
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sensitizers.”® This method has very high sensitivity and detects
the kinetics of reactions in very dilute solutions.”” >’
Furthermore, thermal lens spectroscopy has been applied to
investigate the optical bleaching and nonlinear absorption
photophysics of organic dyes. These characteristics make this
technique an attractive candidate for use in studying the effects
of optical degradation on the thermal, optical, and molecular
properties of eosin Y during photobleaching.

The thermal lens signal results from changes in the refractive
index of the sample; these changes are generated by the heating
produced from the optical absorption of a laser beam. The
signal is proportional to the optical absorption coefficient of the
sample; therefore, the signal is sensitive to changes in the
concentration of the absorbing species. Recently, we applied
this method to investigate photoinduced chemical reactions in
aqueous solutions® ™ and hydrocarbon fuels.** The theoreti-
cal description of the thermal lens effect employed in those
studies relied on the time dependence of the optical absorption
coefficient from changes in the concentration of the absorbing
species within the excited volume of the sample. Here, we
report a theoretical analysis and experimental measurements
that consider signals from thermal, optical bleaching and mass
diffusion effects during laser-induced local heating in aqueous
solutions.

In this work, we investigate the temperature dependence of
molecular diffusion and the kinetics of the reactions of aqueous
solutions of eosin Y using time-resolved thermal lens
spectroscopy. A theoretical model is used to describe the
different contributions to the convoluted thermal lens signal,
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Resonant excited state absorption (ESA) and relaxation processes in Th?*-doped aluminosilicate glasses are quan-
titatively evaluated. A model describing the excitation steps and upconversion emission is developed and applied to
interpret the results from laser-induced surface deformation using thermal mirror spectroscopy. The fluorescence
quantum efficiency of level °D; was found to be close to unity and concentration independent while, for the level
5D, it decreases with Th?*+ concentration. Emission spectroscopy measurements supported these results. ESA cross
sections are found to be more than three orders of magnitude higher than the ground state absorption cross

section. © 2013 Optical Society of America
OCIS codes:
http://dx.doi.org/10.1364/0L.38.004667

Trivalent Tb-doped glasses exhibit strong visible light
emission and particularly intense green emission is
observed, corresponding to the transition °D, — "Fj, in
addition to the violet/blue emissions from the transition
Dy — "F;. Under 488 nm excitation, energy upconver-
sion in this system is achieved by two-photon absorption
and/or energy transfer upconversion. When several pho-
tons are involved in the excitation, excited state absorp-
tion (ESA) from the long-lived populated excited state
5D, promotes the system to a higher energy state, °Kj,
following emission at shorter wavelengths from ®Ds [1].
Recent advances have made possible signal amplifica-
tion of the °D, — "F; transition at 540 nm from Tb3+-
doped fluoride fibers [1,2]. Indeed, the sensitization of
Tbh%* ions can be achieved through sensitizer ions in
codoped glasses, favoring strong emission in the visible
region. The spectroscopy of Yb?*/Tb3+ codoped glass
materials has been thoroughly investigated [1,3-5]. How-
ever, the ESA leads the system to a major heat loss
mechanism by populating levels within the 4f75d elec-
tron configuration with potential for nonradiative de-
excitation. Additionally, the upconversion emissions
from the 5Dy level are dependent on the ESA and, thus,
on the ESA cross section. For this reason, it is highly de-
sirable to identify and quantify the heat being generated
in a Tb-doped system during blue laser excitation.
Rare-earth-doped OH™ free low silica calcium alumino-
silicate (LSCAS) glasses have been extensively investi-
gated in the past few years, and considerable advances
have been made toward the application of these glasses
in laser and optoelectronic devices [3,6-8]. LSCAS has
phonon energy around 850 cm™!, high luminescence
quantum efficiency (close to unity for some dopants),
superior thermomechanical properties when compared

0146-9592/13/224667-04$15.00/0

(300.6430) Spectroscopy, photothermal; (350.5340) Photothermal effects.

to other glass systems, and the absence of OH™ molecules
in the structure. Here, we investigate the spectroscopic
properties and heat generation of Tb3t-doped LSCAS
glasses.

In this Letter, we report on the quantitative evaluation
of resonant ESA and relaxation processes in LSCAS:Tb3+
glasses under 488 nm excitation. We model the ESA proc-
esses, and the rate equations are solved in the steady
state in terms of the relaxation rates. The model is suc-
cessfully applied to describe the laser-induced nanoscale
surface displacement using the thermal mirror spectros-
copy [9]. The analysis allows for the quantification of
heat release in the excitation process. Resonant ESA
cross sections are found to be more than three orders
of magnitude higher than the ground state absorption
cross section. The fluorescence quantum efficiency of
the °D, — "F; radiative transition is close to unity, and
for the 5Dy — "F; transition it decreases with Tb?*
concentration.

The LSCAS:Tb?+ samples were prepared as described
in [3,6-8]. To remove OH", the samples are melted under
vacuum conditions at 1650°C. The compositions of
the samples are, in weight percent, (47.4 — 0.5x)CaO-
(41.5 - 0.5x)Al, 03-7.0Si05-4.1 MgO-x Tb,O;, with x = 0,
0.2, 0.5, 1.0, 2.0, 3.0, 5.0, 15.0 (LSCAS:x Tb), corresponding
to an ion concentration varying from 0.16 x 10%® ions/m?
forx = 0.2 wt.%to 14.5 x 10?6 ions/m? forx = 15.0 wt. %.

Figure 1 shows the absorption and emission spectra of
5.0 wt. % LSCAS:Tb?* glass. Emission was obtained under
325 nm excitation. Details of the measurement conditions
are described in [3]. The main electron transitions are
labeled. At 488 nm, the absorption was linear with Tb3+
concentration, and the ground state absorption cross sec-
tion was calculated as oy = (0.96 & 0.01) x 1022 cm?.

© 2013 Optical Society of America
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Thermal lens (TL) is a key effect in laser engineering and photothermal spectroscopy. The amplitude of the TL signal
or its dioptric power is proportional to the optical path difference (OPD) between the center and border of the beam,
which is proportional to the heat power (Ph). Due to thermally induced mechanical stress and bulging of end faces of
the sample, OPD depends critically on the geometry of the sample. In this investigation, TL measurements were
performed as a function of the sample length keeping the same Ph. It is experimentally demonstrated that for ma-
terials with positive on/dT OPD increases typically 30 to 50% with the decrease of sample length (from long rod to
thin-disk geometry). For materials with negative on/aT, this variation is much larger due to the cancelation of the
different contributions to OPD with opposite signs. Furthermore, the experimental investigation presented here

validates a recently proposed unified theoretical description of the TL effect.
(300.6430) Spectroscopy, photothermal; (350.5340) Photothermal effects.
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The description of wavefront distortion induced by laser
absorption in optical elements is fundamental in the de-
sign and evaluation of solid state lasers, optical windows,
and other passive optical components for high power la-
ser systems [1-5]. Thermal lensing is the dominant effect
for beam quality and power scaling of solid state lasers.
The calculation and experimental determination of the
dioptric power of the thermal lens (TL) effect is very im-
portant in several applications. Much effort has been
made on the study of diode pumped solid state lasers
(DPSSL), especially when operating in an end-pumping
configuration due to the highly localized heat deposition
achieved in this configuration [1]. For instance, compen-
sation of TL effects is a key issue for the performance of
interferometric gravitational-wave detectors [2]. Moni-
toring the dynamic process of optical path difference
(OPD) with photothermal methods enables direct quan-
titative access to many physical properties of a large
class of materials. In general, pump-probe photothermal
techniques are attractive as highly sensitive, fast, non-
contacting, and nondestructive methodologies [6].

In liquids the TL effect is governed by the temperature
coefficient of the refractive index, on/0T. However, for
solids the problem is more complex because the OPD is
strongly affected by thermal expansion that leads to elon-
gation and bulging of the end faces in addition to the
mechanical stress. The relative magnitude of these three
different contributions to OPD depends critically on the
geometry of the sample and its physical properties.
Sometimes, the TL effect is diminished due to the nega-
tive sign of these terms, usually on /0T [7]. Analytical ex-
pressions for OPD calculation, and consequently the
effective value of TL focal length, f,, or dioptric power,
D fn = Dt’hl), are available only in the limiting cases of
the so called “thin-disk” or “long-rod” using the plane-
stress and plane-strain approximations, respectively
[4,5]. Consequently, numerical methods (mostly finite
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element analysis) are required for an in-depth analysis
of many problems. Recently, Malacarne and co-workers
[8,9] obtained an analytical expression for OPD calcula-
tion for samples with arbitrary thickness. This proposed
“unified theoretical model” is an important step toward
the understanding of OPD in optical materials, according
to an OSA Spotlight comment [10].

The dual-beam mode-mismatched thermal lens
(MMTL) spectrometry was developed to improve the
sensitivity of TL measurements. It is a very sensitive, ac-
curate, and simple method for the determination of TL
induced phase-shifts and thermo-optical properties of la-
ser materials, such as thermal diffusivity and the fluores-
cence quantum efficiency () of laser media, without
requiring complicated setups or calibration procedures
[11]. This method was used to determine the temperature
coefficient of the optical path of several laser and optical
materials [12]. It was also applied to determine fy, and
the thermal load of a diode end-pumped Nd:YAG laser
(oscillating at 1.06 and 1.34 pm) [13]. In this study, the
MMTL method was used to determine the evolution of
the fy, with the sample length in order to discriminate
the effect of thermal stress. The experiments were per-
formed in four different materials: calcium aluminosili-
cate (CAS), Q98 from Kigre Inc., and BK7 borosilicate
and Zerodur glass from Schott. These materials were se-
lected for their thermo-optical properties (Table 1). CAS
is typical oxide glass with positive on/dT and positive
linear thermal expansion coefficient [14,15]. Q98 is a
Nd3+ doped phosphate glass with negative on /0T, which
was designed to be an athermal optical material. BK7 is a
typical highly transparent borosilicate glass. Zerodur is a
glass ceramic with an extremely low coefficient of ther-
mal expansion. It was observed that the TL signals, and
consequently fy,, are in complete agreement with the
theoretical predictions of the recently developed theory
[8,9]. Although, the results reach the expected “thin-disk”

© 2014 Optical Society of America
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The time-resolved thermal mirror technique is developed under pulsed laser excitation for quantitative
measurement of thermal and mechanical properties of opaque materials. Heat diffusion and thermoelas-
tic equations are solved analytically for pulsed excitation assuming surface absorption and an instanta-
neous pulse. Analytical results for the temperature change and surface displacement in the sample are
compared to all-numerical solutions using finite element method analysis accounting for the laser pulse
width and sample geometry. Experiments are performed that validate the theoretical model and regres-
sion fitting is performed to obtain the thermal diffusivity and the linear thermal expansion coefficient of
the samples. The values obtained for these properties are in agreement with literature data. The tech-
nique is shown to be useful for quantitative determinations of the physics properties of metals with high
thermal diffusivity. © 2014 Optical Society of America

OCIS codes:
http://dx.doi.org/10.1364/A0.53.007985

1. Introduction

Photothermal (PT) methods were extensively used
over the past several decades as highly sensitive
tools to determine thermal, optical, and mechanical
properties of solid samples [1-10]. Essentially, the
PT effect is generated by light-induced heating of a
sample. This heating may cause a number of differ-
ent effects in solid samples, for example as acoustic
waves inside the sample, which propagate out to the
surroundings [1]; increasing infrared emission [1,11-
13]; changing the refractive index of the sample
[14,15]; and surface deformation [16-21].

1559-128X/14/337985-07$15.00/0
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(350.5340) Photothermal effects; (300.6430) Spectroscopy, photothermal.

Especially interesting for opaque materials, PT
mirror spectrometry has been developed both exper-
imentally and theoretically over the past few years.
The thermoelastic effect has been known and used
for material characterization for decades, and more
recently used to investigate transparent and opaque
materials under continuous [17,18,20,22] and pulsed
laser excitations [23]. Theoretical advances in the
complex dynamic thermoelastic problems predict
the effects of heat coupling between the sample
and the surrounding fluid [24] while accounting for
different time-distribution pulses [23]. In most cases,
theoretical description accuracy has been validated
with all-numerical modeling by comparing the
analytical solutions under various assumptions with
finite element analysis.
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An adaptive spatial filter is used as an optical novelty filter to detect
photothermal mirror (PM) signals in high absorbing materials using
continuous wave laser excitation. The optical novelty filter uses an
optical beam-fanning limiter based on single domain barium
titanate (BaTiOs), cut and poled 45° relative to the c-axis. The
optical novelty filter approach relaxes the requirement for high
sample surface smoothness because the effect aperture adapts to
the surface, reducing the stationary background from the optical
signal and provides a means of developing the photothermal mirror
signal. Time-dependent probe laser phase shifts due to photo-
thermal surface deformation pass through the optical novelty filter
and are detected as an intensity increase over the stationary or
“mundane” signal. Experimental studies are performed using four
well-characterized metals using both the conventional photother-
mal mirror and optical novelty filter apparatuses in order to
understand the complicated signal behavior. Signal behavior is
analyzed in different excitation intervals using pseudo-chopped
sample excitation with different duty cycles. Optical novelty filter
signals show fast response for changes in the spatial beam profile
followed by long relaxation time. Reasons for the optical novelty
filter response are described.

Index Headings: Photothermal mirror; Photorefractive effect; Barium
titanate; BaTiO3; Beam fanning.

INTRODUCTION

It is well known that photothermal methods are
powerful and ultrasensitive techniques for material
characterization. Most of these have the advantage of
being noncontact and nondestructive techniques.? Of
these methods, the photothermal mirror (PM)3® has
more recently been used to obtain thermal, optical, and
mechanical properties of solid materials.

The PM technique measures the thermal-induced
surface displacements that result from the optical energy
absorbed from a focused laser beam. The PM technique
is based on two mode-mismatched laser beams, an
excitation laser is focused on the sample, and a probe
laser with a radius larger than the excitation beam. The
heat induced using the probe is negligible in comparison
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with the excitation beam. The probe beam is reflected off
the surface. The surface displacement caused by
excitation laser heating acts as an optical element
inducing a phase shift on the wavefront of the reflected
probe laser beam. The central portion of the reflected
beam is monitored in far field. In this fashion, a surface
displacement causes a phase shift in the probe laser
beam. This phase shift is seen as an intensity change in
far field.

The photothermal mirror method has been primarily
applied to the analysis of transparent glass materials®®
and polymers'™® because it is easy to obtain a scratch-
free surface. This PM method is sensitive to the spatial
quality of the reflected beam. The polishing of the
material surface is critical to obtain accurate experi-
mental results. The technique is subsequently applicable
only on solids with a very good polished surface,
precluding a wide variety of materials.

An alternative solution is to use the optical signal
processing technique of an optical beam-fanning limiter
or optical novelty filtering." Photorefractive materials
that have a high electro-optic coefficient develop a
photo-induced light scattering effect called asymmetric
self-defocusing, or beam fanning. This effect consists of
a refractive index change caused using an optically
induced electric field.’> A laser beam induces charge
migration and redistribution inside the ferroelectric
photorefractive crystal. This creates a strong asymmet-
ric electric field that induces a refractive index gradient.
The refractive index gradient fans a portion of the beam
out of the normal ray path."™='3

Materials that exhibit this quality can be used to
construct an optical novelty filter (ONF)."*'7 A period of
time is required to “record” the charge density pattern.
The recording time depends on the intensity of the laser
beam incident on the photorefractive material. After
sufficient time, beam fanning produces the maximum
steady-state scattering. Changes in time-dependent
spatial beam profile occurring on time scales shorter
than the recording time will be transmitted through the
crystal along the normal path. If the new profile persists
for a long enough time, the crystal will develop a new
charge density pattern, reaching a new steady state.
Because of this spatial-temporal behavior, the optical
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We induce nanometer-scale surface deformation by exploiting momentum conservation of the
interaction between laser light and dielectric liquids. The effect of radiation force at the air-liquid
interface is quantitatively assessed for fluids with different density, viscosity and surface tension. The
imparted pressure on the liquids by continuous or pulsed laser light excitation is fully described by the
Helmbholtz electromagnetic force density.

The correct form of the momentum of light within dielectric materials and the effects caused by the radiation
forces when light passes through adjacent media have been extensively debated for over a century'~. Although
the radiation pressure effects were predicted in 1871'°, and experimentally observed in 1900'!, a dilemma was
created by controversial interpretations of the theories proposed by Minkowski in 1908'? and Abraham in 19093
to explain the energy-momentum tensor of light. The history of the Abraham-Minkowski dilemma is intimately
linked to the difficulties in sensing and interpreting the effects produced by radiation forces, which led to errone-
ous interpretations favoring one of the theories. This is based on the fact that both momentum descriptions have
simple forms when light is incident from free space on a transparent and non-dispersive dielectric medium;
Minkowski predicts a momentum in the medium proportional to its refractive index () and the photon momen-
tum in the vacuum (Po> asp, = npg while Abr'flham prgdictions isintheformp, =p / npy = U/c, Uis the
energy of light and c is the speed of light. The Minkowski-Abraham controversy has theoretically been resolved
by the correct division of momentum between field and medium'.

Early experimental investigations pursued answers to the dilemma, and continued to shed light on to this
controversy. A number of reviews discuss these early experiments in details'~, although the conclusions derived
favor either theory. For instance, Jones and coauthors'* showed that a mirror submerged in a medium experiences
a force consistent with each photon having the Minkowski momentum. Ashkin and Dziedzic'* demonstrated
that focused laser pulses created deformations of the water-air interface; the surface of the liquid experienced a
net force outward from the water as predicted by Minkowski. Although, it was later assessed that the bulging of
the liquid was also influenced by radial electrostriction forces®'®. Walker and coauthors'” measured the torque
exerted on a disk suspended on a torsion pendulum. The experiments provide evidence in favor of the Abraham
form. Zhang and coauthors'® performed experiments based on Ashkin and Dziedzic'® scheme. They show the
interplay between Minkowski and Abraham forces illuminating water or mineral oil. On initial inspection, exper-
imental results may appear to be in favor of one of the formulations. However, detailed analysis demonstrates
explicitly and directly the equivalence of a number of different energy momentum tensors, provided the accompa-
nying material tensor is taken into account'®. Yet there has been so far only limited qualitative experimental tests
of our understanding of radiative transfer between electromagnetic radiation and dielectric media. Quantitative
measurements of the effects of radiation forces on dielectric media have attracted large interest with the advent of
optical manipulation of micro-particles in fluid media and its potential application in biological systems.

Recently, Astrath and coauthors'® measured surface deformation at the interface air-water generated by con-
tinuous and pulsed laser excitations using the photomechanical mirror (PM) method. The displacement caused
by radiation forces was quantitatively described by the theory using the Helmholtz force density. The former

lUniversidade Estadual de Maringa, Departamento de Fisica, Maringa, PR 87020-900, Brazil. 2Universidade
Tecnoldgica Federal do Parana, Departamento de Fisica, Medianeira, PR 85884-000, Brazil. *Utah State University,
Department of Chemistry and Biochemistry, Logan, UT 84322-0300, USA. Correspondence and requests for
materials should be addressed to N.G.C.A. (email: astrathngc@pq.cnpq.br)
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