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INTRODUCERE

In aceasta teza am prezentat un studiu privind modelarea teoretica si investigarea
experimentala a raspunsului optic neliniar al unor materiale si micro-structuri importante
pentru fotonica, contribuind la dezvoltarea si imbunatatirea unor metode utilizate pentru
caracterizarea neliniaritatilor optice. Rezultatele obtinute sunt utile atat pentru o mai buna
intelegere a interactiei lumina — mediu optic neliniar, cat si pentru aplicatii in fotonica
neliniara. Rezultatele prezentate in aceasta teza au fost obtinute in cadrul grupului de “Optica
Neliniara si Informationala” din Sectia Laseri a Institutului National pentru Fizica Laserilor,
Plasmei si Radiatiei. O parte din materialele studiate au fost obtinute in urma unor colaborari
cu doua institutii importante de cercetare in domeniul materialelor: Institutul National de
Cercetare-Dezvoltare pentru Fizica Materialelor, Bucuresti - Magurele si Facultatea de
Chimie Aplicata si Stiinta Materialelor din cadrul Universitatii “Politehnica” Bucuresti.

In prezent, optica neliniara constituie un domeniu al fizicii de sine statator, cu
subdomenii bine precizate, atat in cercetarea fundamentala cat si in cea aplicativa, ea studiind
comportarea luminii in medii optice neliniare, in care polarizarea dielectrica depinde neliniar
de campul electric al luminii. Principalele domenii de cercetare ale opticii neliniare (domenii
care se intrepatrund) sunt: obtinerea de radiatii coerente cu alte frecvente decat cele furnizate
de laseri, prin generarea de armonici optice, mixaj de mai multe unde, efect Raman stimulat,
difuzie stimulata Brillouin, difuzie Rayleigh, efect fotorefractiv, absorbtie multifotonica,
fenomene de propagare a fasciculelor optice prin medii neliniare, studiul proprietatilor
neliniare ale diferitelor materiale, optica neliniara in campuri intense.

Cercetarile prezente in domeniul opticii neliniare urmaresc descoperirea de noi
materiale cu structuri optice la nivel micro si nano, ale caror proprietati neliniare sunt mai
pronuntate. Fenomenele care apar la interactiunea luminii cu aceste structuri depind esential
de caracteristicile optice ale acestora, in particular, cele neliniare, indicele de refractie neliniar
(ny) si coeficientul de absorbtie neliniar (o). Toate aceste efecte sunt dependente de
dimensiunile materialului.

Aceasta teza este structurata in patru capitole ce contin aspecte teoretice si rezultate
experimentale, capitolul de concluzii si se incheie cu capitolul de referinte bibliografice.

In primul capitol am facut o introducere in domeniu, unde am prezentat cateva
aspecte teoretice generale ale proceselor optice neliniare care apar la interactiunea dintre un
camp intens de radiatie optica coerenta si materie. De asemenea, am facut o scurta descriere
teoretica a metodelor optice de caracterizare, utilizate in experimentele noastre, in vederea
determinarii parametrilor neliniari ai unor materiale studiate, de interes pentru fotonica.

In cel de-al doilea capitol “Studiul proprietatilor optice neliniare in sticle calcogenide
structurate periodic”, am realizat un studiu experimental de difractie pe retele complexe
induse cu laserul in filme amorfe subtiri de As,S3;, materiale optice neliniare importante
pentru functionalitati fotonice complet optice. Rezultatele acestui studiu indica o variatie
puternica a proprietatilor de absorbtie si de refractie ale filmelor subtiri de As,Ss si o eficienta
mare a retelor de faza induse cu laserul. Masuratorile de AFM pe aceste filme subtiri au dus
la determinarea modificarii reliefului in retelele induse luminos. Modelarea si investigarea
experimentala a proceselor optice in mixajul de unde laser a fost facuta cu scopul de a studia
micro-structurile optice periodice induse de lumina in materialele investigate.

In cel de-al treilea capitol “Studiul proprietatilor optice neliniare in cristale lichide”,
am studiat materiale fotonice noi, obtinute in cadrul unei colaborari cu grupul domnului Prof.
Stefan Frunza din cadrul Laboratorului de “Procese Optice in Materiale Nanostructurate”, din
Institutul National de Cercetare-Dezvoltare pentru Fizica Materialelor. Scopul acestui studiu
a fost dezvoltarea de noi materiale nanofotonice bazate pe molecule organice dopate cu
diferiti coloranti care faciliteaza tranzitii apropiate de rezonanta, conducand la interactiuni



optice neliniare puternic amplificate si la functionalitati importante in tehnologiile
informatiei. In acest studiu, din diversitatea de materiale organice care prezinta potential
aplicativ si care pot asigura controlul proceselor fotonice la dimensiuni moleculare, am
investigat cristalele lichide dopate cu coloranti. Cristalele lichide au un rol important in
fotonica neliniara datorita posibilitatii de optimizare a proprietatilor optice neliniare prin
manipularea compozitiei lor. Am efectuat experimente de mixaj de doua unde si am studiat si
modelat teoretic rezultatele experimentale de difractie pe retele dinamice in cristale lichide
dopate cu colorant induse prin interferenta a doua fascicule laser.

Comparand rezultatele obtinute prin masuratori de difractie cu masuratori facute prin
metoda I-scan am observat ca indicele de refractie neliniar al celulelor cu cristale lichide
dopate cu colorant (DY7) este cu doua ordine de marime mai mic cand acesta este masurat
prin tehnica I-Scan, datorita scalei de timp si intensitatilor diferite utilizate in cele doua tipuri
de experimente.

In capitolul patru “Studiul proprietatilor optice neliniare ale unor structuri
supramoleculare de ADN functionalizat cu coloranti”, am determinat proprietatile optice
liniare si neliniare ale unor stucturi supramoleculare de ADN functionalizat cu coloranti prin
experimente de mixaj de doua si patru unde. Materialele investigate in acest capitol sunt
obtinute in cadrul unei colaborari cu grupul de cercetare condus de Prof. Dr. Ileana Rau din
cadrul Facultatii de Chimie Aplicata si Stiinta Materialelor, Universitatea “Politehnica”
Bucuresti.

Din experimentele de mixaj de doua si patru unde in filme de ADN functionalizat cu
coloranti, utilizand montaje experimentale special concepute si dezvoltate in laboratorul
nostru, am indus luminos retele subtiri de faza in filme de ADN-CTMA dopate cu coloranti,
folosind un laser cu Ar si un laser He-Ne de ,citire”. Din mixajul de doua unde in regim
Raman-Nath am evaluat timpii de raspuns ai proceselor ce contribuie la raspunsul neliniar
total al materialelor investigate si marimea acestuia (modulatia de faza indusa de lumina)
corespunzatoare acestor procese. Mixajul de patru unde a permis determinarea reflectivitatii
cu conjugarea fazei, parametru important pentru aplicatii in fotonica.

De asemenea, in acest capitol am prezentat rezultatele obtinute in studiul
functionalitatii fotonice de modulator spatial de lumina complet optic in materiale pe baza de
ADN functionalizat. In general, intr-un astfel de modulator, un fascicul laser de excitare
moduleaza indicele de refractie al materialului neliniar optic pe care il ilumineaza. Distributia
de indice de refractie indusa in materialul considerat este echivalenta cu inducerea de catre
lumina a unei structuri optice refractive in material. Am demonstrat experimental modularea
spatiala a fazei, de catre lumina, in celule si filme pe baza de ADN functionalizat, utilizand o
configuratie experimentala si un montaj de laborator special concepute si realizate de noi. Am
contribuit la realizarea, testarea si optimizarea unui program de reconstructie spatiala directa
a fazei din imaginile cu franje pentru analiza cantitativa a modularii optice a fazei. Am
determinat experimental o serie de parametri importanti ce caracterizeaza modularea spatiala
complet optica a fazei (amplitudinea de modulatie a fazei si a indicelui de refractie, indicele
de refractie neliniar). Toate aceste rezultate sunt importante in aplicatii ale sistemelor de
ADN dopat cu coloranti in fotonica neliniara.

Lucrarea se incheie cu capitolul de Concluzii, in care am prezentat o sinteza a
rezultatelor originale cuprinse in aceasta teza. Rezultatele din aceasta teza au fost publicate in
reviste internationale cotate ISI si au fost prezentate la conferinte internationale. Lista
lucrarilor stiintifice, elaborate pe parcursul pregatirii mele ca doctorand, si participarile mele
la conferintele nationale si internationale din aceasta perioada se gaseste dupa capitolul de
concluzii. Toate aceste rezultate sunt obtinute in decursul activitatii mele in cadrul
laboratorului de “Optica Neliniara si Informationala”, condus de Prof. Valentin I. Vlad,
Presedintele Academiei Romane, din Institutul National de Cercetare-Dezvoltare pentru



Fizica Laserilor, Plasmei si Radiatiei. Pe aceasta cale, doresc sa ii adresez deosebite
multumiri domnului profesor pentru ca a acceptat sa ma alatur grupului de cercetare pe care il
conduce si pentru indrumarea, sustinerea si grija permanenta de care a dat dovada in ceea ce
priveste formarea mea profesionala. Ii multumesc pentru numeroasele sfaturi utile de care am
beneficiat pe parcursul formarii mele profesionale si in timpul elaborarii acestei teze. De
asemenea, ii multumesc pentru sustinerea mea in participarea la scoli si conferinte in
domeniu si pentru asigurarea unor colaborari nationale si internationale de prestigiu in care
am fost implicata.

Multumesc domnului Dr. Adrian Petris pentru sprijinul si intelegerea acordata, pentru
sfaturile si discutiile productive in vederea realizarii obiectivelor acestei lucrari, atat teoretic
cat si experimental. i multumesc pentru sprijinul acordat in intreaga activitate experimentala
desfasurata impreuna in cadrul laboratorului si pentru timpul acordat in vederea elaborarii
acestei teze.

Multumesc distinsilor membrii ai Comisiei de doctorat pentru efortul depus, pentru
sugestiile si observatiile constructive facute in vederea imbunatatii acestei teze.

Tin sa multumesc pe aceasta cale domnului Prof. Dr. Stefan Frunza si grupului sau
din cadrul Institutului National de Cercetare-Dezvoltare pentru Fizica Materialelor si
doamnei Prof. Dr. Ileana Rau si grupului sau de cercetare de la Universitatea Politehnica
Bucuresti, pentru buna colaborare.

Ii multumesc colegei mele, Dr. Tatiana Bazaru-Rujoiu pentru buna colaborare, pentru
discutiile si sfaturile productive, cat si pentru sprijinul acordat de fiecare data cand i-am
solicitat ajutorul. Multumesc colegilor mei, Dr. loan Dancus, Dr. Silviu Popescu si Dr.
Mircea Udrea pentru colaborarea eficienta, discutiile si solutiile oferite in rezolvarea unor
probleme de-a lungul anilor. De asemenea, ii multumesc colegei noastre Mariana Buzatu
pentru sprijinul acordat in toata aceasta perioada.

Multumesc, de asemenea, familiei si sotului meu in special pentru intelegerea si
sustinerea acordata pe parcursul elaborarii acestei teze. Le multumesc tuturor celor apropiati
pentru sustinere si incurajari.



CAPITOLUL 1

Metode optice de caracterizare a proprietatilor neliniare ale materialelor
micro-structurate

1.1. Optica neliniara
1.1.1. Procese optice neliniare

In prezent, optica neliniara constituie un domeniu al fizicii de sine statator, cu
subdomenii bine precizate, atat in cercetarea fundamentala cat si in cea aplicativa. Optica
neliniara se ocupa cu studiul fenomenelor care rezulta din interactia unui camp intens de
radiatie optica coerenta cu materia. Aceasta interactie optica neliniara poate schimba
caracteristicile de propagare si polarizare ale undelor incidente sau poate genera noi unde cu
proprietati spatio-temporale diferite, sau cu frecvente diferite de cele continute in campurile
incidente. Acest domeniu al opticii neliniare este foarte bine tratat de mai multi autori in carti
de referinta pentru acest domeniu [1-8, 24-26, 35-38, 42-43].

Principalele domenii de cercetare ale opticii neliniare (domenii care se intrepatrund)
sunt: obtinerea de radiatii coerente cu alte frecvente decat cele furnizate de laseri, prin
generarea de armonici optice, mixaj de mai multe unde, efect Raman stimulat, difuzie
stimulata Brillouin, difuzie Rayleigh, efect fotorefractiv, absorbtie multifotonica, fenomene
de propagare a fasciculelor optice prin medii neliniare, studiul proprietatilor neliniare ale
diferitelor materiale, optica neliniara in campuri intense.

Procesele optice neliniare pot fi abordate in doua moduri: folosind teoria semiclasica
sau folosind teoria electrodinamica cuantica.

1.1.2. Clasificarea fenomenelor optice neliniare

Fenomenele din optica neliniara sunt foarte variate datorita naturii diferite a
sistemelor fizice, lungimii de unda a radiatiei laser ce interactioneaza cu acestea, ordinelor de
neliniaritate implicate, numarului diferit de marimi ce intervin in interactiune. Criteriile de
clasificare a proceselor optice neliniare care apar in urma interactiilor neliniare cu un camp
optic intens depind de:

- ordinul de neliniaritate al susceptibilitatii electrice implicate in procesul neliniar

(procese neliniare de ordinul doi, trei sau mai mare);

- daca exista sau nu schimb de energie intre campurile optice incidente si mediul

neliniar;

- efectul interactiunii neliniare (generare de noi frecvente optice sau de schimbare a

proprietatilor de propagare ale campurilor incidente in mediu).

Cercetarile actuale in domeniul opticii neliniare urmaresc descoperirea de noi
materiale cu proprietati neliniare mai pronuntate, incluzand materialele micro- si nano-
structurate. Procesele optice care apar la interactia luminii cu materialele micro-structurate
depind esential de caracteristicile optice ale acestor structuri, in particular cele neliniare,
indicele de refractie neliniar (nz)si coeficientul de absorbtie neliniar (052). Optica neliniara
aduce informatii pretioase asupra structurilor cu dimensiuni foarte mici, in particular, prin
cresterea remarcabila a neliniaritatii optice datorita efectelor cuantice produse de confinare
(care duce la modificarea functiilor de unda ale sistemului respectiv si, in consecinta, la
modificari majore ale structurii energetice a materialului), dependente de dimensiunea
materialului.

Pentru determinarea parametrilor neliniari exista o serie de metode optice. Metodele
utilizate in studiile din aceasta teza sunt: metoda de scanare pe axa z (Z-scan), metoda de
scanare in intensitate (I-scan), mixajul de doua si patru unde si metoda interferometrica



pentru masurarea modulatiei fazei optice in materiale neliniare utilizand extragerea directa a
informatiei de faza din imagini cu franje.

1.1.3. Optica liniara vs optica neliniara. Polarizarea neliniara

Optica neliniara se ocupa cu studiul fenomenele care apar in urma interactiunii unui
fascicul intens de radiatie optica coerent cu materia (raspunsul neliniar al unui material la
interactiunea cu un fascicul intens de radiatie electromagnetica). In urma acestor interactiuni
se pot schimba caracteristicile de propagare si polarizare ale undelor incidente sau se pot
genera noi unde cu aceleasi/alte frecvente. Ca raspuns la campul electric al undei incidente, in
mediul prin care se propaga aceasta se induce o polarizare electrica (moment de dipol electric
pe unitatea de volum) ca rezultat al deplasarii electronilor si nucleelor. Polarizarea electrica
indusa depinde atat de caracteristicile undei incidente cat si de proprietatile mediului [1].

In optica liniara, polarizarea P(w) indusa de lumina la propagarea printr-un mediu
este direct proportionala cu intensitatea campului electric E(w) al undei incidente, osciland

cu aceeasi frecventa [3]:
P(w)= &, x()E(w) (1.1)

unde £, este permitivitatea vidului, iar ¥ este susceptibilitatea liniara a mediului [4,7]. In

acest caz, ecuatiile Maxwell duc la un sistem de ecuatii diferentiale liniare. Astfel, nu apare
nici un cuplaj intre undele care se propaga prin acel mediu.

In optica neliniara, cand intensitatea radiatiei incidente este suficient de mare,
raspunsul mediului se schimba, dand nastere la fenomene neliniare. In acest caz, polarizarea
P(w) indusa de lumina la propagarea printr-un mediu este reprezentata printr-o serie de
termeni care implica puteri de ordinul doi sau mai mari ale intensitatii campului electric [7]:

P(w)=¢,(y"(0)E(®)+ z?(0)E(0)E(w)+ 1 (0)E(0)E(0)E(w)+....) (1.2)

unde ;{m este susceptibilitatea liniara, ;((2) este susceptibilitatea optica neliniara de ordinul 2

si ;((3) este susceptibilitatea optica neliniara de ordinul 3. In acest caz, daca introducem

valoarea polarizarii in ecuatiile Maxwell obtinem un sistem de ecuatii diferentiale neliniare
care contine termenii cu puteri de ordin superior ale intensitatii campului electric, care apar
datorita diferitelor efecte de mixare de frecvente optice coerente. Coeficientul de atenuare a,
in cazul in care intensitatea fascicului optic este suficient de mare, nu mai este o constanta de
material ci devine o variabila care depinde de intensitatea incidenta, ceea ce duce la aparitia
fenomenului de absorbtie saturabila. Daca apar fenomene de absorbtie de doi, trei sau mai
multi fotoni atenuarea unui fascicul intens poate fi descrisa de relatia [7]:

£=—a-1—,8-12—7-13—... (1.3)
dz

unde f, y sunt coeficientii de absorbtie de doi, respectiv trei fotoni.

1.1.4. Mecanisme fizice implicate in raspunsul optic neliniar al unui mediu

Polarizarea neliniara indusa de un camp de intensitate mare se poate datora multor
mecanisme fizice [1]:

a. Distorsiunea paturilor electronice ale atomilor, ionilor, moleculelor.

b. Miscarea intramoleculara



c. Reorientarea

d. Mecanismele induse de unde acustice

Dintre toate aceste mecanisme mentionate mai sus, singurul mecanism prezent in
toate procesele optice neliniare este distorsiunea paturilor electronice, celelalte fiind
dependente de proprietatile materialului sau de campul optic aplicat.

1.1.5. Proprietati de baza ale susceptibilitatii neliniare
O unda monocromatica de frecventa @ induce intr-un mediu o polarizare liniara
descrisa de relatia [1]:

P @)= g,7" (0)E(w) (1.4)

Din aceasta relatie, in aproximatia de ordinul unu putem spune ca o unda monocromatica cu
frecventa o poate induce doar o unda secundara de radiatie cu aceeasi frecventa
(polarizarea este liniar proportionala cu componenta campului de aceeasi frecventa). Astfel,
in optica conventionala tinand cont de acesta relatie, se pot explica proprietatile de propagare
ale fasciculelor optice de intensitate scazuta cum sunt: reflexia, refractia, difractia,
birefringenta, imprastierea, dispersia indicelui de refractie cu frecventa.

Polarizarea neliniara de ordinul doi indusa la incidenta a doua unde monocromatice in
mediu este cauza generarii unei noi frecvente optice @ = @, + @, si poate fi scrisa ca [1]:

P 0= +o,) SOZZ,,k (@.0,)E,(@)E (@)  (i.jk=xy.2) (15

Polarizarea neliniara de ordinul trei (cu o noua frecventa @ = @, + w, + ,) poate fi

generata de un camp optic intens cu trei componente de frecvente (w; w>, w;z) si poate fi
scrisa astfel [1]:

Pl o=0+0,+0,)=£ 1" (@,0,,0)E ()E, (0,)E (@) (i j.kl=xyz) (1.6)
I

Din relatiile (1.5) - (1.6) putem spune ca parametrul cheie, care descrie cuplajul neliniar intre
mai multe unde incidente cu frecvente diferite si generarea de noi frecvente prin inducerea
unei polarizari neliniare, este tensorul susceptibilitatii electrice, de diferite ordine, al
mediului.

1.1.6. Ecuatiile undelor cuplate intr-un proces optic neliniar

In teoria electromagnetica a luminii, variatia temporala si cea spatiala a campului
optic pot fi descrise cu ajutorul ecuatiilor Maxwell [1]:

VxH = 08_E+8_P
ot ot
(1.7)
- oH
VXE=—-u,—
X Hy Y

unde E este intensitatea campului electric, H este intensitatea campului magnetic, &,,4,

sunt permitivitatea electrica, respectiv permeabilitatea magnetica, ale vidului, P este vectorul
polarizare electrica (P=¢&,x,E+P,,, unde y, este susceptibilitatea liniara al carui aspect
tensorial a fost ignorat). Polarizarea neliniara Py, este neglijabila in cazul in care avem un



camp optic slab, ecuatia undei reducandu-se la ecuatia liniara. Pentru a rezolva mai usor
ecuatiile cuplate neliniare se foloseste, de cele mai multe ori, aproximatia de unda plana cat si
cea de variatie lenta a amplitudinii undei.

Ecuatia neliniara a undelor (ecuatia fundamentala pentru E(w,r) si P'(w,r)) este:

VXVxE(w,r)- p,0*e(w)E(w,r) = yt,0* P (@, r) (1.8)

unde ¢&(w) este constanta dielectrica liniara cu frecventa @; iar £ (a)) este constanta
dielectrica liniara relativa.
Pentru un camp optic slab, P'(@,r) =0, ecuatia (1.8) devine ecuatia liniara a undelor

[1]:

VxVxE(o,r)- p,0 e(@)E(@,r)=0 (1.9)

Raspunsul polarizarii mediului la 0 componenta monocromatica E(a),r) a campului aplicat
este reprezentat doar de constanta dielectrica £(w). Celalalte componente ale campului, cu

alte frecvente, nu au nici o influenta asupra }3(1)((0, r) sau E(@,r). Cand avem un camp laser
intens, componentele de ordinul doi si trei ale polarizarii nu mai pot fi neglijate. Ecuatia (1.8)
devine o ecuatie diferentiala neliniara, iar termenul 13'(a),r) poate fi asociat cu o sursa de
radiatie.

1.1.7. Modificari ale parametrilor fasciculelor intense de lumina la interactia cu un
mediu. Modificari ale indicelui de refractie induse de campurile optice intense

In general, in urma interactiei unui fascicul laser intens cu materia, datorita
fenomenelor din optica neliniara parametrii fasciculului laser la propagarea prin acel mediu
se modifica. Acest efect este determinat de procesele de polarizare neliniara de ordinul trei,
iar marimea modificarii indicelui de refractie este proportionala cu intensitatea fasciculului
laser. In unele conditii aceasta modificare poate aparea si in urma unei interactii neliniare de
ordinul doi, cand modificarea indicelui de refractie este proportionala cu amplitudinea
campului optic incident. Modificarea indicelui de refractie in campuri optice intense este un
proces fundamental implicat in cateva efecte optice neliniare importante: auto-focalizare,
auto-cuplarea modurilor de oscilatie longitudinale in rezonatorul laser, auto-modulatie de
faza, auto-largire a benzii spectrale, conjugare de faza.

In optica liniara, relatia care leaga vectorul inductie electrica D, campul electric E

si vectorul polarizarii electrice P intr-un mediu dielectric sub actiunea unui camp optic
monocromatic cu frecventa m, de intensitate redusa, este urmatoarea [7]:

D(w)=g,E(w)+ P(w) (1.10)
unde &, este permitivitatea electrica a vidului. In ecuatia (1.10) [7]:

P(w)=¢,7" (w)E(w) (1.11)
D(w)=¢,E(w)+,7" (0)E(w) = £, E(w) (1.12)

unde }?(1)(60) este tensorul susceptibilitatii liniare, iar constanta dielectrica a mediului £, (@)

este un tensor de ordinul doi si depinde numai de susceptibilitatea liniara. In mediile
izotropice acesti tensori devin marimi scalare.



Indicele de refractie este descris de relatia (1.13) pentru mediile optice nemagnetice:

w)=+/Rele, (@)} =1+ Rex" (w) (1.13)

unde Re{er (w)} este partea reala a constantei dielectrice. &, (@) este o marime reala pentru

interactii nerezonante. In cazul interactiilor rezonante, aceasta marime devine complexa,
partea reala reprezentand indicele de refractie liniar, iar partea imaginara reprezentand
sectiunea de absorbtie liniara [1, 8].

In optica neliniara, contributia polarizarii neliniare la indicele de refractie nu mai
poate fi neglijata [1]. Intr-un mediu izotrop in care se propaga o unda monocromatica

polarizata liniar in lungul axei X, E(a)): ukE, (w), polarizarea neliniara este data de relatia

[1]:
P(w)= PV (w)+ PV (w)=¢, [;7(” (0)E(w)+ %‘3) (0,-o,0)E(w)E” (a))E"(w)} (1.14)

Expresia generalizata a indicelui de refractie este [1]:

= JRele, (@)} = n,(w) +

! . Re{y O }E, (o) = no(@)+ ny|E (@) (1.15)

Re{;{ } este

unde n, (w) este indicele de refractie liniar al mediului, iar nNL( 2
”0

indicele de refractie neliniar al mediului.
Modificarea indicelui de refractie sub actiunea unui camp optic intens datorita

efectului neliniar este [1, 7]:

An(a)):n(a))—no(a)):nNL|E0(a)]2 unNLIO(a)) (1.16)

unde /, (@) este intensitatea undei incidente.

In Tabelul 1 am prezentat cateva procese fizice care pot modifica indicele de refractie
neliniar, impreuna cu valorile tipice ale ny si @ catsi timpul de raspuns al procesului.

. ny (cm*/W) (3)  2nn Timpul de raspuns
Mecanismul 21111 (m’/V7) (sec)
Polarizarea electrica 107° 10 10"
Reorientarea moleculelor 10" 107 1072
Electrostrictia 10" 107 107
Absorbtie atomica saturata 1070 107 10°®
Efecte termice 10° 10" 107

Tabelul 1. Valori tipice ale indicelui de refractie si ale susceptibilitatii optice neliniare de
ordinul trei

1.2. Metode de investigare a proprietatilor optice neliniare

Metodele optice folosite in studiile din aceasta teza pentru determinarea proprietatilor
optice neliniare ale materialelor micro- si nano-structurate sunt: mixajul de doua si patru
unde, metodele Z-scan si I-scan si metoda interferometrica pentru masurarea modulatiei fazei
optice in materiale neliniare utilizand extragerea directa a informatiei de faza din imagini cu
franje.
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1.2.1. Mixaj de doua si patru unde

Mixajul de doua unde (2WM) este un proces optic neliniar important pentru optica
neliniara, care utilizeaza mediile optice neliniare pentru cuplarea a doua unde
electromagnetice, mai exact pentru schimbul de energie dintre cele doua unde care interfera.
Cuplarea celor doua unde electromagnetice care interfera in materialul neliniar si transferul
de energie intre ele sunt consecinta raspunsului materialului (posibil nelocal) la iluminarea cu
o distributie periodica de intensitate luminoasa. Cand nu se aplica un camp electric pe
material, mecanismul principal de transport al purtatorilor de sarcina este difuzia. In acest
caz, intre reteaua de indice de refractie si reteaua de intensitate luminoasa din figura de
interferenta poate exista un defazaj. Ca urmare, fasciculele difractat, respectiv transmis, vor
interfera constructiv intr-o directie si distructiv in cealalta directie. Rezulta ca unul din
fascicule va creste in intensitate pe seama energiei preluate de la celalalt.

Procesul optic neliniar de mixaj de doua unde duce la fenomenul de autodifractie, care
este ilustrat in figura 1.1.

Proba
(mediu neliniar)
[ lip=ly ) + 1,
I N
loo=1 + 1,
pC N
[ | |01=|1(0) + |2(1)
1,
[ |
4? |11=|1(1)+ |2(2)

Fig. 1.1. Principiul fenomenului de autodifractie

In urma fenomenului de autodifractie se pot obtine informatii despre mecanismele
implicate in interactiunea dintre lumina si materialele optice neliniare. Plasarea unui material
neliniar fotosensibil in regiunea de interferenta a doua fascicule laser coerente de aceeasi
frecventa duce la modularea spatiala a proprietatilor optice ale acestuia (indice de refractie,
coeficient de absorbtie), in material inscriindu-se o retea de difractie. Aceasta variatie
periodica a proprietatilor actioneaza ca o retea de difractie pe care se pot difracta chiar
fasciculele laser care au indus-o (fenomenul de autodifractie) sau alte fascicule laser de proba
(fenomenul de difractie). Modulatia retelei induse poate fi permanenta (retea permanenta) sau
tranzitorie (retea dinamica), in functie de procesele fizice implicate in inducerea retelei in
materialul investigat. In cazul in care este modulat doar indicele de refractie, se obtin retele
de faza, iar daca este modulat doar coeficientul de absorbtie se obtin retele de amplitudine.
Daca in urma interferentei luminoase ambii parametrii sunt modificati atunci retelele induse
sunt mixte. De asemenea, in functie de contrastul figurii de interferenta luminoasa incidenta
pe materialul neliniar, retelele de faza pot sa fie slab sau puternic modulate. Este important si
nivelul mediu al iluminarii materialului neliniar, dependent de intensitatea luminoasa medie
incidenta. In cazul in care intensitatile celor doua fascicule incidente sunt egale se obtine un
contrast unitar al figurii de interferenta, modulatia retelei fiind dependenta de intensitatile
acestor fascicule.

Distributia de intensitate in figura de interferenta incidenta este data de:

I(x)=1, + 1, + 21,1, cos(2mx/A) = I, [l + mcos(2m/A))| (1.17)

unde Iy =I,+I; este suma intensitatilor celor doua fascicule care interfera, A este perioada
spatiala a retelei (interfranja), iar m = 2\/; / 1+ p) este contrastul franjelor de interferenta.
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Acesta depinde de raportul p al intensitatilor celor doua fascicule, p=I1/I>. Contrastul maxim

in figura de interferenta se obtine cand p =1 si, in consecinta, m = 1.

Atunci cand experimental folosim pentru inscriere fascicule laser cu intensitate
scazuta se obtin retele cu modulatie mica a fazei, iar cand folosim fascicule laser mai intense
se obtin modulatii mari ale retelelor. Pentru modulatii mici ale fazei, daca inscriem retele cu
perioada spatiala A mare (cateva linii sau zeci de linii pe mm) in probe subtiri (grosimi
submilimetrice) ne situam in cazul regimului de difractie Raman-Nath. Retelele cu perioada
spatiala mica (de la sute la mii de linii pe mm) inscrise in probe groase, conduc la regimul de
difractie Bragg.

Retelele de faza induse luminos, pe care se difracta fasciculele care le-au inscris
(fenomenul de autodifractie) sau alte fascicule (fenomenul de difractie), sunt caracterizate de
urmatorii parametrii adimensionali [9, 10, 12-14]:

A = 2FAnd (1.18)
2
27w Ad
- 1.19
0 no (1.19)

unde 4n este amplitudinea modulatiei indicelui de refractie ny a materialului in care se inscrie
reteaua, A este perioada spatiala a retelei, A este lungimea de unda a fasciculului incident (in
aer), iar d este grosimea probei.

Primul parametru adimensional definit prin relatia (1.18), A4® reprezinta modulatia
fazei sau defazajul luminii care trece prin materialul investigat, iar cel de-al doilea parametru,
0O, masoara corelarea fazei diferitelor fascicule difractate.

In cazul in care Q trece de la Q << 1 (retea subtire) la O>>1 (retea groasa) figura de
interferenta se modifica. In regimul de difractie Raman-Nath [12-15] (Q < 0.5 si QAP < 1,
retele “subtiri”), fasciculele difractate sunt aproape sincrone astfel incat transferul de energie
in diferite ordine de difractie este mare. In acest caz apar mai multe ordine de difractie,
numarul si intensitatile acestora depinzand de adancimea de modulatie a fazei A®, pentru o
valoare a lui Q.

In regimul de difractie Bragg [12-15] (Q=10 si Q/A®P 2>10, retele ‘“groase”),
fasciculele de difractie sunt nesincrone, transferul de energie in ordinele de difractie este mic
si lumina tinde sa ramana in ordinul zero. La incidenta Bragg, dispare defazajul dintre primul
ordin si ordinul zero, rezultand cuplarea efectiva a celor doua fascicule. In cazul difractiei
Bragg, fasciculul care citeste reteaua trebuie sa indeplineasca conditia Bragg [13,14]:

2Acosa:£ (1.20)
n

unde & este unghiul pe care il face, in material, fasciculul de citire cu vectorul de unda al
retelei, iar 4, /n este lungimea de unda a radiatiei de citire in materialul in care este inscrisa

reteaua. In cazul difractiei Bragg, spectrul de difractie este format numai din ordinul zero
(unde avem lumina nedifractata) si ordinul 1 (reflexia aparenta pe planele retelei inscrise in
materialul neliniar). In cazul autodifractiei, cand cele doua fascicule isi creaza singure reteaua
pe care se autodifracta, conditia Bragg este automat satisfacuta si directia ordinului "1" de
difractie produs de un fascicul coincide cu directia ordinului "0" de la al doilea fascicul si
reciproc.
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Luand in considerare cele descrise mai sus si analizand distributia de intensitate
luminoasa, putem determina modulatia fazei retelei, apoi indicele de refractie neliniar si
susceptibilitatea optica neliniara de ordinul trei.

In cazul regimului de difractie Raman — Nath pot aparea mai multe ordine de difractie
si intensitatea unui ordin de difractie este data de relatia [3, 9, 16]:

1,=T-1,, -J}(AD) (1.21)

inc
unde 7 este transmisia retelei, [, este intensitatea fasciculului incident si J; este functia
Bessel de ordin “I” si speta intai ce are ca argument modulatia AP a fazei. Intensitatea

fasciculului nedifractat transmis prin retea (ordinul 0 de difractie) este I, =71, J, (A®), iar a

mnc

ordinului 1 de difractie este I, =TI, J(A®) . Eficienta la difractie a retelei in ordinul 1 este

data de raportul dintre intensitatea difractata in ordinul 1 si intensitatea transmisa de proba, in
absenta retelei: 7, =1,/TI, . Deoarece modulatia fazei este functie de timp, eficienta la

difractie este si ea dependenta de timp [3, 9]:

1, ()= J; [Ad(r)] (1.22)

Astfel, monitorizand dependenta de timp a eficientei la difractie (echivalenta cu
intensitatea ordinului 1 normata la valoarea initiala a intensitatii fasciculului nedifractat
(ordinul 0)), putem determina dependenta de timp a variatiei fazei, ACID(t). Cunoscand

variatia fazei, se determina coeficientul de refractie neliniar (n = n, + An =n,+n,I ), iar apoi

susceptibilitatea neliniara de ordinul trei ( " (esu) = 19n.n, (cm2 / W)).

Mixajul de patru unde (4WM). Conjugarea optica a fazei prin mixaj degenerat de patru
unde.

Configuratia de mixaj de patru unde este o extindere a configuratiei de mixaj de doua
unde. Unda rezultata din interactiunea neliniara a doua unde de pompaj si a unei unde semnal
in mediul neliniar rezulta a fi conjugata in faza undei semnal. Mixajul de patru unde este
principala metoda experimentala de obtinere a fronturilor de unda conjugate in faza.

Mixajul de patru unde (Degenerate Four Wave Mixing — DFWM) este ilustrat in

figura 1.2.
/E,
E,(0) E(L)
Mediu neliniar, 7" E,(L)
E,(0) | |
p
2=0 z=L

Fig. 1.2. Geometria de baza pentru DFWM

In urma conjugarii optice a fazei (COF) se inverseaza directia de propagare si se
schimba semnul factorului de faza pentru fiecare raza dintr-un fascicul de lumina, efect care
are loc la interactiunea neliniara dintre un numar de unde luminoase si un mediu neliniar
optic. Unda conjugata se propaga pe aceeasi directie, dar in sens opus acesteia. La trecerea
undei conjugate inapoi prin mediul prin care a trecut unda semnal, sau printr-un mediu
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identic din punct de vedere al distorsiunilor de faza introduse, vor fi corectate toate aberatiile
de faza induse la prima trecere, unda semnal initiala fiind reconstruita.

Expresia pentru coeficientul de reflexie cu conjugarea fazei, exprimata in functie de
intensitatile undelor de pompaj (in SI) este:

2
* ﬂ L2 2
R = (02(_0] = [Z(S)] B (1.23)
0 ny
unde 7, ,si I, , sunt intensitatile efective ale undelor de pompaj in mediul neliniar.

Marimea importanta care se determina in DFWM este reflectivitatea cu conjugarea
fazei, R* =1,(0)/1,(0). Din relatia (1.23) se poate observa ca dependenta R" = f (11,4 Iz,ef)
este o dreapta, din al carei coeficient unghiular se poate determina susceptibilitatea neliniara
;((3) a materialului neliniar utilizat.

1.2.2. Metodele Z-scan si I-scan
Metoda Z-scan este folosita pentru determinarea parametrilor neliniari, in particular a
indicelui de refractie neliniar (n,) si a coeficientului de absorbtie neliniar (o). Cunoscand

acesti parametri se poate determina susceptibilitatea de ordinul trei a materialelor investigate
[37-41].

Principiul metodei Z-Scan:

Principiul metodei Z-scan (scanare pe axa Z) se bazeaza pe masurarea, in camp
indepartat, a efectului de lentila dinamica indusa de un fascicul gaussian focalizat pe proba
neliniara cand intensitatea luminii incidente pe aceasta este modificata prin deplasarea probei
fata de focarul lentilei de focalizare.

Efectul de lentila de indice de refractie indus de fasciculul incident in proba este
monitorizat in timpul deplasarii acesteia, cu ajutorul unui detector ce masoara semnalul, in
camp indepartat, printr-o apertura plasata in fata acestuia (metoda Z-scan cu apertura
inchisa).

Schema de principiu a metodei Z-scan este prezentata in figura 1.3.

[ﬁ Proba
V

Laser Det

-z +Z

Fig. 1.3. Schema de principiu a metodei Z-scan

Lumina incidenta induce in proba optica neliniara o modificare a indicelui de refractie
neliniar, care urmareste distributia gaussiana a intensitatii (proba este considerata ca fiind o
lentila de indice) si / sau o modificare a coeficientului de absorbtie neliniar. Distanta focala a
lentilei induse de lumina depinde de intensitatea fasciculului incident, mai exact, de pozitia
probei fata de planul focal al lentilei de focalizare. Un detector (Det. din figura 1.3)
monitorizeaza, printr-o apertura, modificarea transmisiei cand proba este translatata de-a
lungul directiei de propagare a luminii, de o parte si de alta a focarului. In functie de
diametrul aperturii din fata detectorului, transmisia sistemului este mai sensibila, fie la partea
reala (closed-aperture), fie la cea imaginara (open-aperture) a susceptibilitatii neliniare, adica
la indicele de refractie neliniar si respectiv, la absorbtia neliniara. Analizand curba de Z-Scan,
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in functie de pozitia probei, putem determina indicele de refractie neliniar (closed-aperture) si
coeficientul de absorbtie neliniar (open-aperture). Variatia intensitatii incidente pe proba
produce, la translatia ei in jurul focarului, modificari ale frontului de unda
(autofocalizarea/autodefocalizarea) datorita neliniaritatii probei. In figura 1.4 am reprezentat
schematic modificarile fasciculului gaussian de lumina transmis prin proba neliniara in
functie de pozitia acesteia fata de focar (poz. 1-3 din figura 1.4).

L P
7 P P 3 | Det.
7 ‘ 1 1
S —WE |
1 \\-, = poz.1 poz.2 poz.3
] M T f z
An=n,l
v L P P P
il \ 1 Det.
) — i ; ‘ ‘ 1 3
— M P poz.1 poz.2 poz.3
z

Fig. 1.4. Variatia intensitatii luminii incidente in functie de pozitia probei

Metoda Z-Scan prin transmisie (TZ-Scan)

Forma transmisiei (dupa apertura (neglijand absorbtia neliniara)) este data de ecuatia
[22]:

4AD x
T(.X,A(I)O)Elﬁ'mxozj) (1.24)

2
0

unde: x=2z/z4, 2z = este lungimea de difractie a fasciculului (Lungimea Rayleigh a

fasciculului), k = 277[ este vectorul de unda, A®(t)=kAn, (t)Leﬁ este variatia fazei in focar

- . . . o
(z=0), L, = (;) , L este grosimea probei si & coeficientul de absorbtie liniar.
o

In figura 1.5 am prezentat curbele teoretice de transmisie, obtinute folosind ecuatia
(1.24).

Transmisie normata
—_

0.999

0.998
- 10 -5 0 5 10

z/7R

Fig. 1.5. Forma generala a curbelor de TZ-Scan cu apertura inchisa, fara absorbtie
neliniara, pentru materiale cu n;<0 (albastru) si cu n;>0 (rosu)
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In simularile facute, pentru aceasta reprezentare am considerat un material ipotetic cu
indice de refractie neliniar pozitiv (n = 1-10° cm?*W) si urmatorii parametri: indicele de
refractie liniar ny=2.5, intensitatea fasciculului de excitare I=100 W/cmz, lungimea de unda
A=1030 nm, grosimea probei L=5.4 um, coeficientul de absorbtie liniara a=1 m™. In cazul in
care indicele de refractie neliniar este negativ (n, = -1- 10° cm*W ), curba teoretica are o
forma inversa.

Coeficientul de absorbtie neliniar

In acest caz se tine cont si de efectele absorbtiei neliniare care apar datorita absorbtiei
de mai multi fotoni, care duce la atenuarea maximului si la adancirea vaii, in timp ce saturatia
produce un efect invers, iar raspunsul la refractia neliniara se datoreaza complet aperturii. In
cazul in care apertura este inlaturata din fata detectorului (open-aperture), semnalul detectat
contine numai informatia despre absorbtia neliniara a probei. Din acest grafic se poate
determina coeficientul de absorbtie neliniara.

Pentru a determina coeficientul de absorbtie neliniara in cazul Z-scan fara apertura,
valoarea transmisiei se calculeaza folosind urmatoarea relatie [22]:

In|l1+¢,(2)

Tahmrhtie (Z) = M (125)
q0(2)

unde g,(z) =gy # qoo =B-1-L, ;este coeficientul de absorbtie neliniara.

Transmisie normata
—_
m
)

0.8

0.6

Fig. 1.6. Forma generala a curbelor de TZ-Scan fara apertura pentru >0 (rosu) si cu f<0
(albastru)

Curba teoretica a functiei (1.25) este reprezentata in figura 1.6. In simularile facute,
pentru a determina curbele teoretice, am folosit aceiasi parametri ca si in cazul anterior. In
cazul in care B>0 si considerand BI,L, =1 se obtine curba rosie, iar pentru B<0 si

considerand fI,L,, =-0.5 se obtine curba albastra.

Metoda I-Scan

Metoda I-scan (scanare in intensitate) [25, 27] este o variatie a metodei Z-scan, unde
proba nu mai este deplasata de-a lungul fasciculului, in fata si in spatele focarului, ea fiind
plasata la aproximativ o lungime Rayleigh dupa planul lentilei de focalizare. Intensitatea
luminoasa a fasciculului laser incident pe proba este variata in timpul experimentului prin
utilizarea unor atenuatori. In acest caz materialul studiat se comporta ca o lentila (I-scan prin
transmisie) sau ca o oglinda absorbanta dependenta de intensitatea incidenta (I-scan prin
reflexie [32-34]).

In figura 1.7. am prezentat schema montajului experimental de I-scan.
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Atenuator

variabil L Apertura
Proba

Laser Det

Fig. 1.7. Montajul experimental de I-scan prin transmisie

In unele cazuri este de preferat ca pentru probe structurate sa utilizam tehnica I-scan
deoarece prezinta unele avantaje in comparatie cu metoda Z-scan, si anume: proba studiata
este iluminata in aceeasi zona in timpul masuratorilor si proba nu mai trece prin focarul
lentilei ca si in cazul metodei Z-scan, evitand astfel posibilitatea de deteriorare a probei. Intr-
un montaj de I[-scan proba este pozitionata in zona unde neliniaritatea probei este mare, in
minimul sau maximul semnalului de Z-scan la z=-0.85-z,.

Pentru interpretarea datelor experimentale se poate deduce o relatie simplificata
plecand de la formula generala de Z-scan (1.25), in care consideram pozitia probei fixa si
intensitatea variabila. In cazul unei neliniaritati de ordinul trei, o astfel de ecuatie poate fi

scrisa (in absenta saturatiei, [, — oo ) astfel [25, 32, 33]:

T

closed

(z=-0.85z,,1,, =00, I)=1-0.2k-n,-1 : (1.26)
de unde se poate observa ca transmisia depinde liniar de intensitatea fasciculului incident pe
proba. Panta acestei dependente este proportionala cu indicele de refractie neliniar. In acelasi
fel poate fi dedusa si o relatie pentru cazul unei neliniaritati saturabile [25, 32, 33]:

n,I
T, (z=-085z,,1)=1+02k——2— 1.27
z,losed( 0 ) 1+ I/Imt ( )

1.2.3. Metoda interferometrica pentru masurarea modulatiei fazei optice in materiale
neliniare utilizand extragerea directa a informatiei de faza din imagini cu franje

O alta metoda folosita in studiile din aceasta teza pentru determinarea parametrilor
optici neliniari, introdusa de noi, este o metoda interferometrica de tip “excitare — probare”,
in care se utilizeaza o metoda de extragere directa a informatiei de faza optica din imagini cu
franje (“Direct Spatial Reconstruction of Optical Phase” — DSROP).

Principiul de determinare a indicelui de refractie neliniar prin metoda DSROP
In figura 1.8. am ilustrat schema montajul experimental utilizat pentru determinarea

modificarii fazei induse de lumina in materiale neliniare. Montajul experimental se bazeaza
pe un interferometru Mach-Zehnder (MZI) si este dezvoltat dupa cel utilizat in [117].
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Fig. 1.8. Schema montajul experimental utilizat pentru determinarea modificarii fazei induse
de lumina in materiale neliniare

Proba investigata este plasata in unul din bratele interferometrului. Ea este excitata
local de un fascicul laser de pompaj focalizat cu lentila L1, care induce o modulatie spatiala a
indicelui de refractie al acesteia. Fasciculul laser de la laserul de probare este divizat cu
ajutorul unui divizor de fascicul (DF1) in doua fascicule: unul de probare (care trece prin
proba) si altul de referinta (care se propaga pe celalalt brat al interferometrului). Fasciculul de
probare trece prin proba si are o dimensiune transversala mai mare decat a celui de excitare in
planul focal (in planul unde este plasata proba). Fasciculul laser de probare interfera cu cel
din bratul de referinta pe matricea fotosensibila a analizorului de fascicul. In figura de
interferenta rezultata se gaseste informatia despre diferenta de faza dintre cele doua fascicule.
Fasciculul de probare, din bratul in care este proba, se recombina dupa divizorul DF2 cu
fasciculul de referinta, din celalalt brat al interferometrului si interfera cu acesta pe matricea
fotosensibila a analizorului. Imaginea cu franje formata in urma interferentei celor doua
fascicule este achizitionata de calculator si contine informatia despre modificarea fazei
fasciculului de probare la trecerea acestuia prin proba excitata optic de fasciculul de excitare.

__5 Modulatia
fazei indusa
de lumina

(@) (b)
Fig.1.9. Imagini cu franje obtinute in absenta fasciculului de excitare (a)si in prezenta lui (b)

Imaginea achizitionata de calculator (figura 1.9 a) este formata din franje paralele si
echidistante in momentul in care fasciculul de excitare este oprit, iar interfranja depinde de
unghiul format de cele doua fascicule din interferometru, de probare si referinta. Variatia de
faza optica, AP (x, y), a fasciculului de probare este liniara si este data de inclinarea (,,tilt”)

dintre cele doua fascicule ce interfera A® , (x,y), conform relatiei:

AD(x,y)=AdD , (x,y) (1.28)
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In momentul in care fasciculul laser de excitare este pornit, indicele de refractie al probei este
modulat spatial in zona excitata optic, iar aceasta duce la modificarea fazei fasciculului de
probare. Imaginea cu franje va fi modificata corespunzator acestei modificari a fazei (figura
1.9 b). Variatia de faza optica a fasciculului de probare din interferometru, ACID(x, y), va fi in

acest caz suma dintre A®, (x,y) si modificarea fazei optice indusa prin procese neliniare,

dependente de intensitatea fasciculului de excitare, AP, (x, y), conform relatiei:
AD(x,y)= AD,, (x.y)+ AP (x.y) (1.29)

Modificarea fazei fasciculului care ,.citeste” modificarile induse in proba neliniara este data
de urmatoarea relatie:

27 - An(x, y)

AD,, (x,y) = 7

(1.30)

In cazul excitarii neliniaritatii optice de ordinul 3, prezenta in toate materialele optice,
indiferent de simetria acestora, modulatia spatiala a indicelui de refractie, An(x,y), este
proportionala cu distributia spatiala a intensitatii de excitare, I(x,y), conform relatiei [26]:

An(x,y)znzl(x,y) (1.31)

unde coeficientul de proportionalitate n, este indicele de refractie neliniar. Marimea acestuia
este dependenta de neliniaritatea probei, iar semnul poate fi pozitiv sau negativ, in functie de
natura probei si de lungimea de unda a fasciculului de excitare (mecanismul de neliniaritate).
Distributia de indice de refractie indusa in materialul considerat este echivalenta cu inducerea
de catre lumina a unor structuri optice refractive in material. Un fascicul de proba care trece
prin zona iluminata de fasciculul de excitare va avea faza optica modificata in conformitate
cu modificarea indicelui de refractie indusa de fasciculul de excitare.

Prin prelucrarea unei imagini cu excitare optica se determina modulatia totala a fazei,
iar prin prelucrarea uneia fara excitare se determina A®d,;(x,y). Scazand Ad,;(x,y) din
modulatia totala a fazei, in prezenta excitarii, se determina Ay, (x,y).
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CAPITOLUL 2

Studiul proprietatilor optice neliniare in sticle calcogenide
structurate periodic

In acest capitol prezentam un studiu experimental de difractie pe retele complexe
(retele de amplitudine si retele de faza) induse cu laserul in filme amorfe subtiri de trisulfura
de arsen (As,S3), material optic neliniar important pentru functionalitati fotonice complet
optice. Pentru a explica modificarile induse de lumina ale coeficientului de absorbtie si
indicelui de refractie am folosit un model simplificat al structurii benzii energetice a acestui
material. Rezultatele acestui studiu indica o variatie puternica a proprietatilor de absorbtie si
de refractie ale filmelor subtiri de As,Ss si o eficienta mare a retelor de faza induse cu laserul.
Masuratorile de AFM pe aceste filme subtiri au dus la determinarea modulatiei reliefului in
retelele induse luminos.

2.1. Sticle calcogenide de As,S;

Sticlele calcogenide de As,S; sunt materiale optice neliniare importante, cu multiple
aplicatii in fotonica (comutare, limitare, ghidare, stocare, senzori optici in domeniul spectral
IR cu aplicatii in biomedicina, mediu, spatiu, etc.), datorita modificarii semnificative a
proprietatilor de refractie si / sau absorbtie induse de lumina laser si a transparentei ridicate in
IR (0.7-11 pum) [10, 48, 49, 64, 65].

As,S3 este un compus organic, insolubil in apa care face parte din grupul V/VI, fiind
un semiconductor de tip p intrinsec care prezinta proprietati de modificare a fazei fotoinduse
[50]. In general, toti semiconductorii amorfi pot suferi schimbari ale proprietatilor lor fizice
atunci cand sunt iradiati cu o lungime de unda a carei energie este apropiata sau egala cu
banda interzisa a materialului. Interpretarea acestei modificari a coeficientului de absorbtie si
a indicelui de refractie ale filmelor de As,S;iluminate cu lumina verde de la un laser Ar poate
fi explicata folosind un model simplificat al structurii de benzi energetice a As,S; [51].
Complexitatea structurii benzii energetice a As,S3 este simplificata in diagrama nivelelor
energetice prezentata in figura 2.1.
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Fig. 2.1. Modelul simplificat al structurii benzii energetice a As,S3 amorf: nivel 3 — stare de
fotointunecare; A, A’ — ratele tranzitiei spontane, W, W’ — ratele de pompaj

Se presupune ca toti electronii de valenta se afla initial in starea energetica 1 (stare
stationara). Cand filmul de As,S; este iluminat cu lumina verde (A = 514.5 nm, hv= 2.41 eV),
electronii de valenta sunt excitati in banda de conductie 2, datorita energiei benzii interzise,
E, =2.39 eV, mai mica decat a fotonilor luminii de excitare. O parte din electronii excitati se
relaxeaza in starea initiala 1, in timp ce altii se relaxeaza in starea de fotointunecare 3. Ratele
de pompaj 1 — 2 si 3 — 2 sunt W si, respectiv, W’, in timp ce ratele tranzitiilor 2 — 1 si 2 —
3 sunt A si, respectiv, A’. Rata de tranzitie 3 — 1 este aproape zero la temperatura camerei,
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dar tranzitia 3 — 2 — 1 este permisa. Pentru electronii ajunsi in starea de fotointunecare 3,
coeficientul de absorbtie si indicele de refractie sunt modificate de reducerea energiei benzii

interzise E' .

Acest model conduce la expresii ale dependentelor de timp ale transmisiei (din care se
poate determina variatia coeficientului de absorbtie) si indicelui de refractie ale materialului
iluminat [51].

Coeficientul de absorbtie este [51]:

(27

Q
alt)=N,(t)- o+ N,(t) o=a,+ (. -a,) {1 —exp(——OW'tﬂ (2.1)
unde N(t), G si N3(t), ¢° sunt populatiile si sectiunile transversale de absorbtie ale starilor 1 si
3, a, si a_ reprezinta valoarea initiala si, respectiv, cea de stare stationara ale coeficientului
de absorbtie, iar W’ este rata de pompaj intre nivelele de fotointunecare si conductie.
Dependenta de timp a transmisiei unui film cu grosimea d este data de [51]:

T(t)=expl[- alt)d|=exp(- a,d)-expl- (@ — @, )d - [l —exp(= (&, Ja. W't)]}  (2.2)

O dependenta de timp similara cu cea a coeficientului de absorbtie o are indicele de
refractie, ambele depinzand de populatia nivelului de fotointunecare [51]:

n(t)=ny +(n., —n,)-1-exp(- (@, /o W'1)] (2.3)

in care ng si n, reprezinta valorile initiala si, respectiv, de stare stationara ale indicelui de
refractie.

2.2. Difractia pe retele dinamice induse cu laserul in filme calcogenide de As,S3

In cazul in care lumina incidenta pe filmele amorfe de As,S; are energia fotonilor mai
mare sau egala cu banda interzisa a acestui material semiconductor optic neliniar, ea induce
modificari ale proprietatilor optice de refractie (indice de refractie) si absorbtie (coeficient de
absorbtie), precum si ale reliefului, in functie de profilul spatial de intensitate al fasciculului
incident [53, 61, 64]. Investigarea difractiei luminii pe retele holografice induse in
calcogenide amorfe este importanta pentru o buna intelegere a diferitelor efecte fotoinduse ce
se gasesc in aceste materiale si, de asemenea, pentru aplicatiile lor [65].

Retelele de difractie au fost induse folosind un laser cu Ar cu lungimea de unda 514.5
nm (hv= 2.41 eV). La aceasta lungime de unda incidenta, atat coeficientul de absorbtie cat si
indicele de refractie sunt modulati, ceea ce duce la inscrierea unei retele de faza si
amplitudine in filmele iradiate. Experimental, am studiat modificarea coeficientului de
absorbtie si evolutia sa temporala, indusa de lumina laser. Pentru a putea separa efectele
difractiei produsa de reteaua de faza si reteaua de amplitudine, am folosit pentru citirea
retelelor un fascicul laser cu He-Ne (A=632.8 nm, Av=1.96 eV). De asemenea, am investigat
dinamica retelei de faza, monitorizand evolutia temporala a intensitatilor ordinelor de
difractie diferite ale undei de citire He-Ne. In regimul Raman-Nath (retele “subtiri”),
restrictiile impuse de conditia de difractie Bragg nu sunt prezente, si apar mai multe ordine de
difractie in spectrul de difractie al undei de citire. Numarul si intensitatea ordinelor de
difractie ale retelei depind de marimea modulatiei fazei induse de lumina.

Am explicat spectrul de difractie, pentru o modulatie scazuta a retelei de faza,
folosind predictiile analitice ale teoriei de difractie Raman-Nath. Pentru modulatii inalte ale
retelei de faza, rezultatele noastre experimentale prezinta un regim intermediar intre Raman-
Nath si Bragg, in care aproximatia functiei Bessel a modelului Raman-Nath nu poate da o
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predictie exacta a intensitatilor ordinelor de difractie. Studiul nostru indica o variatie
puternica a proprietatilor de refractie si absorbtie ale filmelor de As,Ss si eficienta inalta a
retelei de faza induse cu laserul.

2.2.1. Montajul experimental

Pentru inducerea cu laserul a retelelor in filme amorfe de As,S; si caracterizarea
acestora prin difractie, am dezvoltat in laboratorul nostru un montaj experimental a carui
schema este prezentata in figura 2.2.
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Fig. 2.2. Montajul experimental utilizat pentru inducerea cu laserul a retelelor in As,S3 si
caracterizarea acestora

Un fascicul laser cu Ar (A = 514.5 nm), polarizat liniar, este divizat cu ajutorul unui
divizor de fascicul (DF), in doua fascicule cu intensitati aproximativ egale. Cele doua
fascicule se suprapun sub un unghi 3 in planul in care este proba investigata si, fiind mutual
coerente, interfera. Figura de interferenta produsa de cele doua fascicule, incidenta pe proba,
duce la inscrierea unei retele de difractie in filmul de As,S;. Pentru investigarea proprietatilor
refractive ale retelei induse, am folosit un alt fascicul laser cu He-Ne (A=632.8 nm) care se
difracta pe retea. Eficienta la difractie a retelei am monitorizat-o cu ajutorul unui sistem de
fotodetectie cuplat la calculator.

Din analiza dependentei temporale a eficientei la difractie putem determina evolutia
temporala a retelei induse luminos si marimea raspunsului materialului investigat la excitatia
optica. [luminarea unui mediu optic neliniar cu o distributie de lumina periodica spatial poate
duce la inscrierea in mediu a unei retele de faza (modularea indicelui de refractie si/sau a
reliefului) si/sau de amplitudine (modularea coeficientului de absorbtie). Daca modularea
proprietatilor optice ale mediului este tranzitorie, disparand dupa un timp de relaxare, reteaua
inscrisa este dinamica. In caz contrar reteaua este permanenta. Caracterul dinamic sau
permanent depinde de mecanismele fizice implicate, excitate de fasciculul laser care induce
reteaua.

2.2.2. Rezultate experimentale

In continuare prezentam rezultatele obtinute in inducerea cu laserul cu Ar a unor
retele de difractie complexe in filme subtiri amorfe de As,S; si caracterizarea acestora prin
difractia unui fascicul de proba de la un alt laser cu He-Ne. Probele folosite in studiile noastre
au avut grosimi intre 0.5 si 5.5 pm si au fost obtinute prin evaporare termica in vid pe substrat
de sticla. Indicele de refractie al filmului de As,S3 este no=2.42.
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Cele doua fascicule laser Ar ce interfera in filmul subtire au avut puterile P = Py =
ImW si puterea fasciculului laser He-Ne de “citire” a fost Pygene=0.5 mW. Variind unghiul
dintre cele doua fascicule am inregistrat retele cu perioada spatiala cuprinsa intre 1 si 2.5 pm.
Intensitatile celor doua fascicule ce interfera fiind aproximativ egale, au condus la un contrast
al franjelor foarte apropiat de cel maxim posibil (m = 1).

Pentru a determina care sunt parametrii optici modificati de lumina cu lungimea de
unda de 514.5 nm (fasciculele de inscriere) am efectuat un experiment de monitorizare
temporala a transmisiei filmului iradiat cu un fascicul laser Ar, pe un interval de timp
aproximativ egal cu cel al experimentelor de inregistrare a retelelor. Dependenta temporala a
transmisiei, normata la valoarea initiala a transmisiei, este prezentata in figura 2.3 (a). Din
acest grafic rezulta clar ca iluminarea filmului de As,Ss, la lungimea de unda de 514.5 nm
(energia fotonilor, v = 2.41 eV, putin mai mare decat largimea benzii interzise a As,Ss3, E; =
2.39 eV), modifica valoarea coeficientului de absorbtie al materialului la aceasta lungime de
unda, crescandu-l. Prin urmare, iluminand filmul cu o distributie periodica de lumina, se
induce in acesta o modulatie periodica a coeficientului de absorbtie, deci o retea de
amplitudine.
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Fig. 2.3. (a) Dependenta de timp a transmisiei filmului de As,S; iluminat cu un fascicul laser
Ar (rosu) si fitarea curbei experimentale cu relatia (2.1); (b) Dependenta de timp a
transmisiei filmului de As»S; iluminat cu un singur fascicul laser Ar, la lungimea de unda a
fasciculului laser de proba (He-Ne).

Fitand curba de transmisie normata (figura 2.3(a)) cu relatia (2.2) am determinat
valorile ap = 8 cm'l, 0,,=6650 cm'l, W’ =0.35 s'l, unde ¢, si a_ reprezinta valoarea initiala
si, respectiv, cea de stare stationara ale coeficientului de absorbtie, iar W’ este rata de pompaj
intre nivelele de fotointunecare si de conductie. In urma acestui experiment am observat o
crestere extrem de puternica a coeficientului de absorbtie.

Un alt experiment a fost facut pentru a determina influenta modificarii coeficientului
de absorbtie indus de fasciculul laser Ar asupra transmisiei prin film a fasciculului laser de
proba (He-Ne). Rezultatele acestui experiment sunt prezentate in figura 2.3(b). Experimentul
releva faptul ca transmisia filmului amorf de As,Ss, la lungimea de unda a fasciculului de
proba, de 632.8 nm, nu s-a modificat in timpul iluminarii filmului cu un fascicul laser cu
A=514.5 nm. In urma acestor masuratori putem spune ca reteaua de difractie de amplitudine
indusa in filmul de As,S; nu contribuie la difractia fasciculului de proba al laserului He-Ne,
reteaua complexa actionand ca o retea pura de faza. Difractia acestui fascicul (figura 2.3(b))
poate avea loc doar pe componenta de faza a retelei induse in As;Ss.
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In continuare am analizat difractia pe retelele de faza induse de lumina in materialul
investigat. Regimul de difractie pe retele de faza depinde atat de relatia dintre perioada retelei
si grosimea mediului in care este inregistrata, cat si de marimea modulatiei fazei optice.
Experimentele de difractie efectuate pe reteaua indusa in filmul de As,Ss; au fost in regimul
de difractie Raman-Nath (retea “subtire” - perioada spatiala a retelei este mai mica decat
grosimea probei).

Tinand cont ca variatia fazei luminii ce trece prin reteaua indusa in filmul de As,S3
poate fi datorata atat unei variatii de indice de refractie, cat si unei modulatii a reliefului,
aceasta poate fi scrisa sub forma sumei a doua componente, una de indice de refractie
modulat si grosime constanta si una de indice de refractie constant si grosime modulata,
corespunzatoare celor doua componente posibile ale retelei de faza, de indice de refractie,
respectiv relief:

A®, (1)=(27/2)d - An(t)+Ad(t)-n)=AD, (t)+AD, () (2.4)

Prin masuratori topografice de AFM s-a confirmat modulatia reliefului filmului in
zona retelei, demonstrand astfel existenta unei retele de relief (figura 2.4). Valoarea perioadei
spatiale a retelelor inregistrate este A=2.36 um, foarte apropiata cea calculata A=2.35 um.
Modulatia reliefului indusa de lumina verde in probele investigate a fost cuprinsa in
intervalul 15-30 nm. Rezultate apropiate sunt raportate in literatura de specialitate [48-53,
61].
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Fig. 2.4. Reteaua de relief indusa in filmul de As»S3;, masurata prin AFM.

Datorita efectului de fotointunecare indus de lumina verde a laserului cu Ar,
coeficientul de absorbtie al filmul de As,S; creste puternic in timp, conducand la o reducere
in timp a grosimii efective a stratului de As,S3 in care inscrierea retelei este eficienta.

Evolutia temporala a intensitatii normate a ordinului 1 de difractie, determinata
experimental, este prezentata in figura 2.5, impreuna cu fitarea ei cu o functie de modulatie a
fazei ce include atat contributia componentei de modulatie a indicelui de refractie, cat si pe
cea a componentei de modulatie a reliefului.
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Fig. 2.5. Evolutia temporala a intensitatii ordinului I de difractie
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Fitarea datelor experimentale de difractie a permis determinarea valorilor de stare
stationara ale modulatiei indicelui de refractie, An = 0.098, respectiv ale reliefului, Ad = 25
nm (rezultate care sunt in buna concordanta cu cele obtinute prin masuratori AFM). Tinand
cont de parametrii experimentali si de valorile obtinute in urma fitarii datelor experimentale,
in figura 2.6 am prezentat curbele teoretice ale modulatiei indicelui de refractie si respectiv
ale reliefului.
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Fig. 2.6. Evolutia temporala a indicelui de refractie(a) si a reliefului(b)

Din figura 2.6(a) se observa ca indicele de refractie al filmului de As,S; ajunge la
stare stationara la sfarsitul perioadei de inregistrare a retelei, in timp ce din figura 2.6(b) se
observa ca in acelasi interval de timp modificarea reliefului nu a atins starea stationara.

Dependenta de timp a variatiei de faza datorate doar modificarii indicelui de refractie,
este prezentata in figura 2.7(a), iar cea datorata atat modificarii indicelui de refractie cat si
formarii retelei de relief este prezentata in figura 2.7(b), considerand grosimea efectiva a
retelei in ambele cazuri.
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Fig. 2.7. Variatia de faza dependenta de timp, considerand grosimea efectiva a retelei
(a) si variatia efectiva a fazei datorata modificarii indicelui de refractie considerand
grosimea efectiva (b)

Modelarea dinamicii acestor procese folosite in explicarea rezultatelor experimentale
de absorbtie, difractie si in masuratori AFM, ale filmelor de As,S; investigate, care au dus la
determinarea modificarii coeficientului de absorbtie, a indicelui de refractie si a reliefului
retelei induse, sunt foarte utile in vederea utilizarii acestor materiale in diverse aplicatii in
fotonica. Rezultatele obtinute in urma acestor studii au fost prezentate la conferinte
intenationale de specialitate si urmeaza sa fie publicate.
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CAPITOLUL 3

Studiul proprietatilor optice neliniare in cristale lichide

In acest capitol, studiem materiale noi, pentru fotonica, obtinute in cadrul unei
colaborari cu grupul domnului Prof. Stefan Frunza din cadrul Laboratorului de “Procese
Optice in Materiale Nanostructurate” din Institutul National de Cercetare-Dezvoltare pentru
Fizica Materialelor, Bucuresti - Magurele. Scopul acestui studiu a fost dezvoltarea de noi
materiale bazate pe molecule organice dopate cu diferiti coloranti care faciliteaza tranzitii
apropiate de rezonanta, conducand la interactiuni optice neliniare puternic amplificate si la
functionalitati importante in tehnologiile informatiei [87]. Pentru acest studiu, din diversitatea
de materiale organice care prezinta potential aplicativ si care pot asigura controlul proceselor
fotonice am utilizat cristalele lichide (CL) dopate cu coloranti. Cristalele lichide au un rol
important in fotonica neliniara datorita posibilitatii de optimizare a proprietatilor optice
neliniare prin manipularea compozitiei lor. Din literatura de specialitate este cunoscut faptul
ca aceste materiale au indici de refractie neliniari foarte mari care sunt raspunzatori de
diferite mecanisme implicate in raspunsul neliniar al cristalelor lichide [71, 74, 75, 78, 88-91,
93]. Mai mult, s-a constatat ca prin doparea acestora cu diversi coloranti cu proprietati optice
neliniare putem sa le modificam raspunsul neliniar, acesta devenind optim la lungimile de
unda de interes diferitelor aplicatii, astfel obtinand si valori mari ale indicelui de refractie
neliniar la intensitati mici [68-71, 74, 75, 77-78, 82, 88-91, 93]. Procesul de fotoizomerizare a
colorantului induce reorientarea moleculelor cristalului lichid, crescand astfel neliniaritatea
acestuia [82, 86]. Aceasta neliniaritate este puternic dependenta de proprietatile spatiale,
temporale si de polarizarea fascicului laser de excitare.

Dupa o scurta descriere a metodelor de preparare si caracterizare a cristalelor lichide,
am prezentat rezultatele experimentale de optica liniara si neliniara obtinute pe aceste
materiale. Am efectuat experimente de mixaj de doua unde si am studiat difractia pe retele
dinamice in cristale lichide dopate cu colorant induse prin interferenta a doua fascicule laser.
Rezultatele obtinute in experimentele de mixaj de unde le-am comparat cu rezultatele
obtinute prin metoda I-scan [25, 79, 80, 81, 83].

3.1. Cristale lichide dopate cu coloranti: preparare si caracterizare

Cristalul lichid utilizat in experimentele noastre este un cristal lichid nematic
monocomponent folosit foarte des, si anume pentilcianobifenil (SCB, C;sH9N). Pentru
sensibilizarea cristalului lichid s-a folosit colorantul azo numit galben dispers 7 (disperse
yellow 7- DY7, 4-[4-(fenilazo)fenilazo]o-crezol]).

In figurile 3.1. si 3.2. am prezentat graficele de absorbtie ale probelor investigate de
cristal lichid dopat cu diferite concentratii de colorant DY7 si geometriile corespunzatoare
celulelor cu CL investigate. Din graficele de absorbtie, se poate observa ca lungimea de unda
folosita in experimentele de masurare a neliniaritatilor optice este pozitionata aproape de
minimul de absorbtie. Absorbtia crescuta de la A ~ 400 nm este data de colorantul DY7. Se
poate observa ca acest maxim de absorbtie creste odata cu cresterea concentratiei de DY7 in
solutie.
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Fig. 3.1. Spectrele de absorbtie ale probelor  Fig. 3.2. Spectrele de absorbtie ale probelor
de cristal lichid dopat cu DY7, orientat de cristal lichid dopat cu DY7, orientat
perpendicular la axul optic, pentru diferite paralel la axul optic, pentru diferite
concentratii de colorant. Inset: geometriile concentratii de colorant. Inset: geometriile
corespunzatoare celulelor cu CL investigate  corespunzatoare celulelor cu CL investigate

3.2. Difractia pe retele dinamice induse cu laserul in cristale lichide

Difractia pe retele dinamice induse prin interferenta a doua fascicule laser este o
metoda larg folosita pentru analiza proceselor induse de lumina intr-un mediu optic neliniar
studiat, permitand determinarea marimii neliniaritatii optice si evolutia temporala a acesteia.
Doua fascicule laser coerente (cu o distributie periodica) interfera in mediul neliniar si
moduleaza periodic proprietatile optice ale acestuia, inducand o retea de difractie. Pe aceasta
retea se pot difracta insesi fasciculele laser care au generat-o prin interferenta (fenomen numit
auto-difractie) sau alte fascicule de proba (fenomen numit difractie). Daca iluminarea
modifica indicele de refractie al mediului excitat, reteaua indusa in acel material este o retea
de indice de refractie.

Intensitatile ordinelor de difractie de ordin n sunt calculate analitic folosind
urmatoarea formula [9]:

I,=T-1,-J}(A®) G.1)

unde T este transmisia retelelor, I;,. este intensitatea fasciculului incident si J; este functia
Bessel de speta intai si ordin "/". Pentru modulatii de faza mici, eficienta de difractie a
primului ordin este [9]:

I, AD’
I, 4

(3.2)

Din relatia 3.2 se poate determina indicele de refractie neliniar, n, [26]:

_ An, (3.3)

n
>l

p

unde 7, este intensitatea care corespunde maximului din figura de interferenta.
3.2.1. Rezultate experimentale

Pentru studiul proprietatilor optice neliniare ale celulelor cu cristale lichide dopate cu

colorant prin metoda retelelor dinamice induse cu laserul am realizat un montaj experimental
similar cu cel prezentat in capitolul anterior. In experimentele din acest capitol, unghiul dintre
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cele doua fascicule de inregistrare a fost mai mic decat in cazul anterior, pentru a satisface
conditiile Raman-Nath pentru celulele cu cristal lichid investigate (15 pm grosime), mai
groase decat filmele calcogenide investigate.

Celulele cu cristale lichide dopate cu colorant investigate sunt plasate la intersectia a
doua unde laser Ar continue (A4 =514.5nm), cu puteri egale care interfera la un unghi f§ =
0.012 rad (in aer), care corespunde unei retele cu perioada A =43 um . Pentru a determina
modificarile indicelui de refractie am folosit un fascicul laser de proba (A=632.8 nm) care se
difracta pe reteaua indusa in mediul neliniar. Intensitatea fasciculelor de inregistrare a fost de
0.041 W/cm? si intensitatea fasciculului de citire a fost de 0.051 W/cm?. Potrivit conditiilor
noastre experimentale retelele inregistrate in celule cu cristale lichide dopate cu colorant sunt
in regimul Raman-Nath, unde Q a fost mult mai mic decat unitatea (9=0.0015) si AP =0.18
(se observa mai multe ordine de difractie), iar eficienta la difractie este data in termenii
functiilor Bessel. Am studiat evolutia temporala a retelelor induse in probe, monitorizand
simultan ordinele 0, 1 si 2 de difractie ale unui fascicul laser He-Ne (A=632.8 nm) care
"citeste" reteaua indusa luminos in mediul neliniar.

In studiile noastre experimentale am folosit probe de cristale lichide dopate cu
coloranti (DY 7) cu concentratii diferite (0.25%, 0.5%, 0.75%, 1%). Grosimea celulelor a fost
de 15 pm si moleculele de cristal lichid au fost orientate perpendicular la axul optic.
Polarizarea fasciculelor laser Ar si He-Ne a fost paralela cu orientarea moleculelor de cristal
lichid.

O selectie a rezultatelor obtinute in aceste studii este prezentata mai jos. Pentru a

evalua tipul de retea indusa de iluminarea cu fasciculele laser Ar si citita cu fasciculul He-Ne,
am monitorizat evolutia temporala a transmisiei probelor investigate. Am realizat urmatoarele
experimente:
1) Monitorizarea evolutiei temporale a transmisiei fasciculului de proba He-Ne (A=632.8
nm), in absenta fasciculelor laser Ar, prin probe pentru a determina daca el induce modificari
ale coeficientului de absorbtie al probelor, fapt ce ar putea afecta reteaua indusa luminos de
fasciculele laserului Ar si vicia rezultatele experimentelor de difractie (figura 3.4).

0 300 600 900 1200 1500 1800 2100 2400 2700 3000
Time (sec)
Fig. 3.3. Dependenta temporala a transmisiei unui fascicul laser He-Ne;
Pine, te-ne=0.4 mW; e-pol (Il n) He-Ne laser

Din figura 3.3 se observa ca fasciculul laser de proba nu induce nici o modificare a
coeficientului de absorbtie al cristalului lichid.

2) Monitorizarea evolutiei temporale a transmisiei fasciculului de proba He-Ne, in prezenta
unui fascicul laser Ar, prin probe pentru a determina daca posibilele modificari ale
coeficientului de absorbtie induse in probe de fasciculul Ar se resfrang asupra transmisiei
fasciculului He-Ne (figura 3.4).
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Fig. 3.4. Dependenta temporala a transmisiei unui fascicul laser He-Ne in prezenta unui
fascicul laser Ar (P, ge-ne=0.4 mW; Py a,=1 mW; e-pol (Il n) He-Ne laser si Ar laser)

Datele experimentale releva faptul ca transmisia cristalului lichid, la lungimea de
unda a fasciculului de proba, de 632.8 nm, nu s-a modificat in timpul iluminarii filmului cu
un fascicul laser cu A=514.5 nm. In urma acestor masuratori putem spune ca fasciculul de
proba al laserului He-Ne nu vede modificarile induse de lumina laser Ar. Astfel difractia
fasciculului de proba are loc pe componenta de faza a retelei induse luminos, reteau
inregistrata fiind o retea pura de faza.

3) Evolutia temporala a transmisiei fasciculului de citire He-Ne prin probe, in prezenta
iluminarii probelor cu un singur fascicul Ar. In acest caz se determina daca posibilele
modificari ale coeficientului de absorbtie induse in probe de fasciculul Ar, la A=514.5 nm, se
rasfrang asupra transmisiei fasciculului He-Ne, la A=632.8 nm. In figura 3.6 prezentam
evolutia temporala a ordinelor de difractie O si 1 si fitarea datelor experimentale pentru proba
P41(5CB: DY7 1%).
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Fig. 3.6. Evolutia temporala a ordinelor 0 si 1 de difractie a laserului He-Ne pe retele
dinamice induse cu laserul cu Ar in 5CB:DY7 (1%)

Din modelul teoretic, eficienta la difractie in ordinul 1, cand reteaua ajunge in stare

stationara, este 77, = I—l = 1%, care corespunde la o valoare a indicelui de refractie neliniar
0

de n, =8x107cm?* /W . In acest caz obtinem: An =10, modulatia fazei A® =0.18 si
0=0.015, iar produsul A®-Q=0.0027, astfel conditiile de difractie Raman-Nath sunt
indeplinite. O fitare buna a datelor experimentale s-a facut atunci cand am considerat doua
constante de timp diferite (7,, 7, ), indicand existenta a doua mecanisme diferite ce concura la
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modificarea totala a indicelui de refractie. Evolutia temporala a indicelui de refractie
considerand cele doua constante de timp este descrisa de relatiile de mai jos:

An,(t)=An,_exp(l—1/7,) (3.7)
An,(t)=An, _exp(l-t/7,) (3.8)
unde An,_ =4x107" (7, =1s) si An,_ =1.8x107(7, = 200s).

3.3. Masuratori de difractie versus masuratori prin metoda I-Scan

Neliniaritatile optice ale cristalelor lichide includ efectele termice, efectele de
reorientare si efectele de polarizare care au fost intens studiate prin metoda Z-scan de catre
multi cercetatori [25, 79, 80, 81, 83]. Studiile acestora au demostrat ca valorile indicelui de
refractie, n,, depind puternic de proprietatile spatiale, temporale si de polarizarea fascicului
laser de excitare. Pentru a dtermina modificarea indicelui de refractie neliniar datorita
modificarii intensitatii incidente am folosit in studiile noastre metoda [-Scan (descrisa pe larg
in capitolul 1 al acestei lucrari).

Comparand rezultatele obtinute prin masuratori de difractie cu cele obtinute prin
masuratori de [-scan am observat ca indicele de refractie neliniar al celulelor de cristale
lichide dopate cu DY7 1% este cu doua ordine de marime mai mic cand acesta este masurat
prin metoda I-Scan.

Parametrii experimentali (constante de timp specifice ale proceselor de inregistrare si
intensitatea incidenta) si rezultatele (valorile indicelui de refractie neliniar) sunt prezentate in
Tabelul 1.

Metoda retelelor dinamice Tehnica I-Scan
Evolutia temporala a NL ~ 2700 s Evolutia temporalaa NL ~ 1 s
I~0.15 W/em® I ~ 0=1000W/cm”
ny = 8x10 cm’/W n = 1.35x10 cm*/W

Tabelul 1. Masuratori de difractie versus masuratori de I-Scan

Analizand parametrii experimentali utilizati in cele doua studii putem spune ca
metoda retelor dinamice ofera mai multe avantaje in comparatie cu metoda I-scan, pentru
studiul acestor materiale. In cazul metodei retelelor dinamice, datorita faptului ca cele doua
fascicule ce interfera in proba nu sunt focalizate, intensitatea incidenta pe proba (I ~ 0.15
W/cm?, in experimentele noastre) este mult mai mica comparativ cu cea din experimentele de
I-scan care ajunge in experimentele noastre la valoarea de 1000 W/em?, proba fiind
pozitionata in apropierea focarului lentilei de focalizare. Aceste intensitati mari ale fascicului
de excitare duc la o incalzire mai puternica a materialului, inducand astfel neliniaritati
termice pronuntate. Un alt avantaj al metodei retelelor dinamice este dat de timpul in care se
realizeaza experimentul si anume de evolutia temporala a neliniaritatii, care in cazul difractiei
a fost de 2700 secunde pe cand in masuratorile de I-scan a fost de aproximativ 1 secunda,
timp in care nu se poate dezvolta raspunsul neliniar care apare in urma mecanismelor lente de
neliniaritate.

Procesul de absorbtie a luminii duce la incalzirea locala si acest lucru, la randul sau,
prin efect termo-optic, conduce la schimbarea indicelui de refractie. In figura 3.7 am ilustrat
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dependenta tipica de temperatura a indicilor de refractie ordinar si extraordinar ai unui cristal
lichid nematic.

Fig. 3.7. Dependenta indicelui de refractie de temperatura

In preajma temperaturii de tranzitie Tn.;, indicele extraordinar are o derivata, dn./dT,
negativa si mare, dand astfel nastere la o neliniaritate optica negativa termica mare, in timp ce
indicele ordinar n, are o derivata pozitiva, dn,/dT, dand nastere la o neliniaritate optica
pozitiva mare. [luminarea dispozitivului cu o figura de interferenta produsa prin interferenta a
doua unde plane, duce la reorientarea selectiva a cristalului lichid in zona franjelor
luminoase. In cazul in care absorbtia este suficient de mare sau cristalul lichid este la o
temperatura apropiata de temperatura de tranzitie, marirea neliniaritatii este data de cuplarea
mai multor mecanisme (ordonare, efect termic etc) care intervin in interactiunea dintre
cristalulul lichid si fasciculul de excitare.

Modificarea puternica a indicelui de refractie dependenta de intensitatea fasciculului
de excitare este implicata in majoritatea aplicatiilor bazate pe cristale fotonice (stocarea
holografica, amplificarea optica, comutarea optica, prelucrarea semnalului).
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CAPITOLUL 4

Studiul proprietatilor optice neliniare ale unor structuri supramoleculare
de ADN functionalizat cu coloranti

4.1. Structuri supramoleculare de ADN functionalizat

Materialele bio-derivate sunt intens studiate si de mare interes in acest moment
datorita proprietatilor fizice atractive si a posibilitatii de producere prin tehnologii moderne
ecologice. Unele dintre acestea sunt materialele pe baza de ADN, materiale ecologice,
biodegradabile, care provin din resurse regenerabile (de exemplu deseuri din industria
alimentara) avand un potential ridicat de aplicare in fotonica si electronica organica.
Materialele bazate pe ADN sunt intens studiate datorita faptului ca proprietatile lor pot fi
adaptate in functie de aplicatiile in care sunt utilizate. Lanturile de ADN, pot interactiona in
diferite moduri cu moleculele (interactiuni fara legare si intercalari), lucru ce duce la
modificarea proprietatilor moleculelor. Datorita acestor proprietati ale ADN-ului, el poate sa
inlocuiasca polimeri sintetici si sa imbunatateasca proprietatile liniare si neliniare ale
materialului in care este inglobat prin structura sa elicoidala speciala.

Toate probele folosite in studiile noastre sunt materiale noi obtinute in cadrul unei
colaborari cu grupul doamnei Prof. Ileana Rau, de la Facultatea de Chimie Aplicata si Stiinta
Materialelor din Universitatea “Politehnica” Bucuresti.

In experimentele noastre am folosit probe (solutii si filme) de ADN-CTMA (clorura
de cetiltrimetilamoniu) functionalizate cu cromofori de Rhodamina 610 (Rh610), Disperse
Red 1 (DR1) si Disperse Orange 3 (DO3) (concentratie 5, 7.5 si 10%), dizolvate in butanol.
Pentru comparatie, am investigat probe pe baza de polimer sintetic PMMA (polimetil
metacrilat) dopat cu aceiasi coloranti, dizolvate in tricloretan.

Spectrele de absorbtie, in domeniul vizibil, pentru urmatoarele probele de ADN-
CTMA-Rh610, ADN-CTMA si Rh610, dizolvate in butanol, sunt prezentate in figura 4.1, de
unde se pot observa maximele de absorbtie pentru acestea.

(1)'(9)_- —DNA-CTMA.+ Rh610 10% in butanol
Y] [——Rh610 10% in butanol
0.8 ] é:g —DNA-CTMA in butanol|
80.71 07
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A (nm)
Fig. 4.1. Spectrele de absorbtie al probelor de ADN-CTMA-Rh610, ADN-CTMA si Rh610

4.2. Studiul neliniaritatilor optice ale filmelor pe baza de ADN-CTMA functionalizat cu
coloranti prin mixaj de doua si patru unde

Filmele de ADN-CTMA dopate cu coloranti au fost investigate prin masuratori de
mixaj de doua si patru unde, experimente din care am determinat o serie de parametri ce
caracterizeaza raspunsul optic neliniar al probelor investigate.

Metoda de investigare prin mixajul de doua unde a fost descrisa in capitolul anterior.
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Montajul experimental realizat pentru studiul evolutiei temporale a raspunsului optic
neliniar al filmelor pe baza de ADN-CTMA functionalizat prin metoda mixajului de doua
unde este prezentat schematic in figura 4.1.
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Fig. 4.1. Schema montajului experimental de mixaj de doua unde

Doua fascicule laser cu Ar (A =514.5 nm) in unda continua, coerente, cu intensitati
aproximativ egale, interfera sub un unghi mic ($=0.0143 rad) in filmele investigate, inscriind
o retea cu perioada A=36 pum. Monitorizand cu un sistem de detectie ordinele de difractie O si
1 ale unui fascicul laser He-Ne (A =632.8 nm) care “citeste” reteaua indusa luminos in
mediul neliniar, determinam evolutia temporala a retelei. Intensitatea fasciculelor de inscriere
a fost de 0,6 W/cmz, iar intensitatea fascicului de citire 0,05 W/cm?. Parametrul Q are valori
mai mici decat 0.05 pentru toate probele investigate, asadar reteaua indusa luminos este in
regim Raman-Nath, fapt confirmat si de aparitia mai multor ordine de difractie. Evolutia
temporala a ordinului 0 (lumina nedifractata) si a ordinului 1 a fasciculului de citire au fost
monitorizate pe parcursul inregistrarii retelei, cu ajutorul unor fotodetectori cuplati la
calculator.

Monitorizand evolutia temporala a transmisiei filmelor subtiri, am determinat tipul de
retea (mixta, de faza, de amplitudine) indusa de fasciculele laser Ar si citita cu fasciculul He-
Ne. Pentru a determina ce influenta au cele doua fascicule laser (cel de inscriere si cel de
citire) asupra materialului investigat am efectuat mai multe experimente:

1) Am monitorizat evolutia temporala a transmisiei unui fascicul laser Ar prin filmele subtiri
pentru a verifica daca iluminarea la A=514.5 nm modifica coeficientul de absorbtie al
materialului investigat.
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Transmisie fascicul Ar
007 ADN-CTMA-DR1 10— ADN-CTMA-Rh610

—— PMMA-Rh610

%7 /

0 20‘00 40‘00 60‘00 8000 0 T T T
Timp (s) 0 2000 4000 6000
Timp (s)
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2

(a) (b)
Fig. 4.2. Dependenta temporala a transmisiei filmelor de ADN functionalizat la A = 514.5
nm: (a) ADN-CTMA-DRI, (b) ADN-CTMA—Rh610 (rosu) si PMMA-Rh610 (negru)

In figura 4.2 este prezentata dependenta temporala a transmisiei unui fascicul Ar (I =
7.2 W/cmz) folosind probe de ADN-CTMA-DR1 (a), respectiv ADN-CTMA-Rh610 si
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PMMA-RKh610 (b). Din aceste grafice se observa ca transmisia filmelor investigate creste in
timp, datorita transparentei induse luminos a filmului investigat. Astfel coeficientul de
absorbtie ale probelor investigate scade. Aceasta transparenta indusa luminos poate fi
atribuita fotodegradarii colorantului. Din experimentele efectuate am observat ca in cazul
filmelor de ADN-CTMA-Rh610 aceasta fotodegradare a colorantului Rh610 este mai lenta
decat in cazul filmelor de PMMA-Rh610, aspect important pentru aplicatiile in fotonica ale
compusului cu ADN.

2) In cel de-al doilea experiment, am monitorizat evolutia temporala a fasciculului de
“citire” He-Ne (A=632.8 nm) transmis prin probe, pentru a determina daca acesta induce
modificari ale coeficientului de absorbtie al probelor, ce ar putea afecta reteaua indusa
luminos de cele doua fascicule laser Ar si vicia rezultatele experimentelor de difractie.

Din aceste experimente (figura 4.3) am observat ca pe toata durata iradierii filmelor (1
000 s), transmisia fasciculului He-Ne prin probele investigate nu se modifica in cazul in care
este singurul care ilumineaza proba. Prin urmare, coeficientul de absorbtie al probelor
investigate nu se modifica la lungimea de unda a fasciculului de citire.

0.5
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Fig. 4.3. Dependenta temporala a transmisiei fascicul laser He-Ne prin probele investigate

3) In cel de-al treilea experiment am monitorizat evolutia temporala a transmisiei
fasciculului de citire He-Ne prin probe, in prezenta iluminarii probelor cu un singur fascicul
Ar. In acest caz am verificat daca posibilele modificari ale coeficientului de absorbtie induse
in probe de fasciculul Ar, la A=514.5 nm, afecteaza transmisia fasciculului He-Ne, la A=632.8
nm.
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Fig. 4.4. Dependenta temporala a transmisiei unui fascicul laser He-Ne prin probele
investigate, in prezenta unui fascicul laser Ar

Din analiza rezultatelor experimentale (figura 4.4), am observat ca transmisia
fasciculului He-Ne prin probele investigate, cand proba este iluminata simultan cu un fascicul
Ar si cu fasciculul He-Ne de citire, nu se modifica. Prin urmare, modificarile absorbtiei,
induse de fasciculul Ar nu se rasfrang asupra transmisiei fasciculului He-Ne.
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In urma studiilor de absorbtie, putem considera ca pentru fasciculul de “citire” He-Ne
retelele induse de fasciculele Ar sunt retele de faza.

Formarea retelelor induse de fasciculele laser Ar in probele investigate a fost studiata
experimental monitorizand evolutia temporala a difractiei fasciculului laser He-Ne in ordinele
0 si 1 de difractie. Eficienta la difractie in ordinul 1 a fost fitata cu relatii exponentiale simple
ce descriu evolutia variatiei amplitudinii de modulatie a fazei, de tipul:

AD(t)=Ad, [l -exp(-1/7)] 4.1)
unde A®; reprezinta valoarea de stare stationara a modulatiei fazei, Teste constanta de timp a
procesului, iar ¢ este timpul.

O fitare buna a curbelor experimentale a fost obtinuta doar cand s-a considerat suma a trei
functii exponentiale, de forma:

AD(r)= iAcp i+ [l—exp(-1/7,)] (4.2)

cu constante 7 diferite, ce sugereaza existenta a trei mecanisme de modulatie a fazei. Cand
t— oo, ACID(oo):ACI>ﬂ+ACDf2+ACD 3+ In figura 4.5 am prezentat evolutia temporala a

eficientei la difractie, 77p , in ordinul 1 si fitarea datelor experimentale pentru probele ADN-
CTMA-DRI (a), ADN-CTMA-Rh610 (b), PMMA-RNh610 (c).
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Fig. 4.5. Evolutia temporala a eficientei la difractie in ordinul 1 a retelelor induse cu laserul
in filme de ADN-CTMA si PMMA functionalizate. Rosu: curbe experimentale, albastru:
fitari facute cu relatiile exponentiale considerate.

Valorile parametrilor 1T, A® fsi np (valoarea finala a eficientei la difractie)

determinate pentru probele investigate sunt sintetizate in tabelul de mai jos:

Proba T(8) | A®f; | Ta(s) | A®p | T3(S) | AdDgs o (%)
ADN-CTMA-DRI1 0.6 0.024 80 0.011 | 10000 | 0.044 0.08
ADN-CTMA-Rh610 0.3 0.063 80 0.005 | 3150 | 0.228 1.8
PMMA-Rh610 0.35 | 0.033 250 0.012 | 1600 | 0.194 1.3

Rezultatele prezentate descriu evolutia temporala a formarii retelei datorita unor
procese lente (constante de timp de ordinul secunde — mii de secunde). Din aceste rezultate,
remarcam faptul ca eficienta la difractie este mai mare in proba de ADN-CTMA-Rh610 decat
in cea de PMMA-Rh610, desi in compusul cu ADN nu s-a ajuns inca la starea stationara dupa

35



cele doua ore de inscriere a retelei. Raspunsul neliniar al materialelor investigate are si
contributii mult mai rapide, caracterizate de constante de timp scurte (milisecunde, masurate
prin mixaj de doua unde [110, 111, 127]) si ultrascurte (experimente de generare a armonicii
a treia, realizate cu pulsuri laser de ns, pentru determinarea susceptibilitatii optice neliniare,
x> [128)).

In continuare am prezentat rezultatele altor experimente de mixaj de doua unde,
obtinute pe filme de ADN-CTMA-DR1 (concentratie DR1 10% si grosimea filmului ~ 20
pm) si ADN-CTMA-DO3 (concentratie DO3 10% si grosimea filmului ~ 25 pum), pentru a
determina viteza limita de raspuns a filmelor la excitatia luminoasa cu fascicule laser in unda
continua. Montajul experimental realizat pentru acest studiu este in mare parte asemanator cu
cel descris anterior in figura 4.1. Diferentele dintre cele doua montaje experimentale constau
in introducerea unui obturator electro-mecanic, pentru controlul precis al declansarii/obturarii
fasciculelor de inregistrare (fascicule laser Ar) a retelei si in utilizarea pentru partea de
detectie a unei fotocelule cuplate la osciloscop. In experimentele noastre am monitorizat
dependenta de timp a eficientei la difractie in timpul inscrierii retelelor de catre fasciculele
laser Ar si in timpul relaxarii lor, dupa obturarea fasciculele laser Ar. Perioada retelei inscrise
in filmele investigate a fost A=36 pm. Intensitatea fiecaruia din cele doua fascicule laser Ar
de inscriere a fost de 0,6 W/cm?, iar intensitatea fasciculului laser He-Ne de citire a fost de
0,05 W/cm?. Am masurat puterea transmisa prin filmele investigate, in absenta retelei, si am
monitorizat dependenta temporala a puterii difractate in ordinul 1.

U(mv)

)

t(ms) t(ms)

. topen= 15 MS; tose= 500 ms b. topen= 30 MS; tejpe= 500ms € topen= SO MS;teiose= 500 ms

t(ms)

. topen= 100 ms; tejose= 500 ms €. topen= 5 ms; tejose= 100 ms f. topen= 5 ms; teiose= 50 ms

Fig.4.7. Puterea difractata in ordinul 1 de reteaua indusa in filme de ADN-CTMA-DRI
in functie de timp

Din graficele prezentate in figura 4.7, se observa ca pentru un timp de inregistrare de
100 ms si un interval de timp de 500 ms de obturare a fasciculelor de inscriere, apar mai
multe oscilatii ale ordinului 1 difractat. Acest comportament oscilant este prezent pana la
valori de ~ 10 ms ale timpului de inregistrare. Prin reducerea timpului de inregistrare se
reduce si numarul de oscilatii, fara a afecta semnificativ puterea ordinului 1. In experimentele
urmatoare, am redus timpul intre inregistrari pana la 50 ms pentru a determina timpul minim
la care are loc relaxarea completa a retelei. Din toate aceste experimente, efectuate pe filmele
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de ADN-CTMA-DRI, se poate observa ca durata minima de inregistrare este de ~ 5 ms, iar
cea de relaxare totala este mai mare de 50 ms.

Pentru filmele de ADN-CTMA-DO3, curbele experimentale obtinute in urma
masuratorilor de mixaj de doua unde, sunt prezentate in figura 4.8.

Din aceste experimente, efectuate pe filme de ADN-CTMA-DO3, am determinat
durata minima de inregistrare care este de ~ 5 ms si cea de relaxare totala, mai mare de 100
ms.

In ambele filme investigate prin metoda mixajului de doua unde, modulatia fazei
indusa luminos la sfarsitul duratei minime de inregistrare este de cca. 0.02 rad.
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Fig. 4.8. Puterea difractata in ordinul 1 de reteaua indusa luminos in filme de
ADN-CTMA-DO3 in functie de timp

Un alt tip de experiment pe care l-am efectuat, pe filmele de ADN-CTMA
functionalizat cu coloranti, este mixajul de patru unde. In configuratia de mixaj degenerat
de patru unde (DFWM) trei fascicule coerente cu aceeasi lungime de unda (doua fascicule de
pompaj, E; si E,, si un fascicul semnal, Eg) interactioneaza intr-un mediu neliniar. In urma
acestei interactiuni neliniare este generat al patrulea fascicul (E.), care se propaga pe aceeasi
directie, dar in sens invers fata de fasciculul semnal si este conjugat in faza acestuia (E; o<
Es"). Prin conjugarea optica a fazei se inverseaza directia de propagare si se schimba semnul
factorului de faza pentru fiecare raza dintr-un fascicul de lumina, reflexia cu conjugarea fazei
diferind radical fata de reflexia obisnuita. Conjugarea de faza are numeroase aplicatii in
fotonica, dintre care mentionam procesarea si amplificarea imaginilor, compensarea
distorsiunilor de faza, filtrajul optic, transmiterea imaginilor prin fibre optice, fotolitografie,
rezonatori cu oglinzi cu conjugare a fazei, spectroscopie neliniara [113, 116].

Montajul experimental realizat pentru experimentele de mixaj de patru unde este
prezentat in figura 4.9. Fasciculul de pompaj E, se obtine din fasciculul de pompaj E;
transmis prin proba si reflectat de oglinda Os. Fasciculul semnal Eg este separat din fasciculul
laserului Ar cu divizorul de fascicul DF;. Divizorul DF, extrage fasciculul conjugat,
monitorizat cu un fotodetector conectat la PC.
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Fig. 4.9. Schema montajului experimental pentru mixajul de patru unde

Rezultatele experimentale obtinute in aceste experimente, pe filme de ADN-CTMA-
DO3 sunt prezentate in figura 4.10. Reflectivitatea cu conjugarea fazei, R =1, (O)/ I, (0)

creste rapid (in cca. 0.15 s) pana la o valoare R'= 0.0009 (R*=0.09%), urmata de o crestere
lenta, atingand valoarea R = 0.0018 (R =0.18%) dupa cca. 400 s. Reflectivitatea cu
conjugarea fazei reprezinta un parametru important pentru aplicatii in fotonica.
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Fig. 4.10. Reflectivitatea cu conjugarea fazei pe filme de ADN-CTMA-DO3

4.3. Realizarea si testarea functionalitatii unui modulator de lumina spatial complet
optic (AOSLM) folosind celule si filme pe baza de ADN functionalizat

In acest subcapitol am prezentat rezultatele obtinute in analiza raspunsului unui model
de modulator spatial de lumina complet optic (AOSLM - ”All-Optical Spatial Light
Modulator””) realizat in laboratorul nostru, in materiale pe baza de ADN-CTMA
functionalizat. Studiul functionalitatii fotonice de modulatie spatiala a luminii in materialele
investigate are la baza modulatia proprietatilor optice (mai exact a indicelui de refractie)
indusa de un fascicul de excitare in proba neliniara. Fasciculul laser de probare, care trece
prin modulator, va avea faza optica modulata in conformitate cu distributia de indice de
refractie indusa in proba de fasciculul de excitare.

In cazul excitarii neliniaritatii optice de ordinul 3, prezenta in toate materialele optice,
indiferent de simetria acestora, modulatia spatiala a indicelui de refractie, An(x,y), este
proportionala cu distributia spatiala a intensitatii de excitare, I(x,y), conform relatiei [26]:

An(x, y) = nzl(x,y) 4.3)

unde coeficientul de proportionalitate n, este indicele de refractie neliniar. Marimea acestuia
este dependenta de neliniaritatea probei, iar semnul poate fi pozitiv sau negativ, in functie de
natura probei si de lungimea de unda a fasciculului de excitare (mecanismul de neliniaritate).
Distributia de indice de refractie indusa in materialul considerat este echivalenta cu inducerea
de catre lumina a unor structuri optice refractive in material. De exemplu, daca intensitatea
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fasciculului de excitare este mai mare in centru decat la periferie (distributie spatiala
Gaussiana), lumina va induce in materialul neliniar o lentila convergenta (n, > 0), respectiv
una divergenta (1, < 0). Un fascicul de proba care trece prin zona iluminata de fasciculul de
excitare va avea faza optica modulata in conformitate cu modulatia indicelui de refractie
indusa de fasciculul de excitare. Cand proba investigata este solida (film), in functie de natura
colorantului care functionalizeaza moleculele de ADN si de lungimea de unda de excitare, pe
langa modificarea indicelui de refractie al probei, se poate modifica si relieful acesteia.
Modificarea fazei fasciculului care ,.citeste” modificarile induse in proba neliniara este data
de urmatoarea relatie:

In functie de tipul colorantului, poate aparea un defazaj spatial intre modificarea indicelui de
refractie si modificarea reliefului. Modulatia totala a fazei fasciculului de probare este
importanta pentru aplicatii care tin cont de raspunsul modulatorului, raspuns care este
consecinta unuia sau mai multor mecanisme de raspuns ale materialului neliniar optic la
excitarea optica.

In figura 4.11 este ilustrat montajul experimental pe care l-am realizat pentru studiul
functionalitatii de modulator optic spatial si pentru investigarea cantitativa a variatiei
modulatiei de faza induse in proba de fasciculul de excitare. Montajul experimental se
bazeaza pe un interferometru Mach-Zehnder (MZI) si este dezvoltat dupa cel utilizat in [117].

Fig. 4.11. Schema montajul experimental utilizat pentru determinarea modulatiei fazei
induse de lumina in materiale neliniare

Proba situata in unul din bratele interferometrului este excitata local cu un fascicul
laser de pompaj. Acest fascicul laser de pompaj este focalizat cu lentila L1 si induce o
modulatie spatiala a indicelui de refractie in materialul optici neliniar. Lungimea de unda a
laserului de pompaj (unda continua) este A=532 nm, fiind situata in zona de sensibilitate
spectrala a materialului pe baza de ADN. Fasciculul de probare, care trece prin proba, are
lungimea de unda A=633 nm (laser He-Ne), care nu este in domeniul de sensibilitate al
probei, si are o dimensiune transversala mai mare decat a celui de excitare in planul focal (in
planul unde este plasat proba). Fasciculul laser He-Ne din bratul de probare interfera cu cel
din bratul de referinta pe matricea fotosensibila a analizorului de fascicul. In figura de
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interferenta inregistrata de detector se gaseste informatia despre diferenta de faza dintre cele
doua fascicule ce interfera. Pentru celalalt brat al interferometrului, folosim un divizor de
fascicul (DF1), care imparte fasciculul de probare in doua: unul de test (care trece prin proba)
si altul de referinta (care se propaga pe celalalt brat al interferometrului). Fasciculul de
probare de test, din bratul in care este proba, se recombina dupa divizorul DF2 cu fasciculul
de probare de referinta, din celalalt brat al interferometrului si interfera cu acesta pe matricea
fotosensibila a analizorului de fascicul. Imaginea cu franje formata in urma interferentei celor
doua fascicule este achizitionata de calculator si contine informatia despre modificarea fazei
fasciculului de probare la trecerea acestuia prin proba excitata optic de fasciculul de excitare.

Lentila L2, cu o distanta focala egala cu un sfert din distanta dintre proba si detector,
este plasata pe bratul interferometrului, astfel incat ea sa formeze o imagine a planului probei
pe planul matricii fotosensibile a detectorului, cu o marire egala cu 1. Fara aceasta lentila,
marimea zonei din planul de interferenta in care franjele sunt distorsionate de modulatia
indusa optic in proba poate fi diferita de marimea zonei excitate din proba. Semnul
modulatiei fazei acestui fascicul de probare este determinat de variatia pozitiva sau negativa a
indicelui de refractie a probei. Pentru ca cele doua fronturi de unda care interfera pe matricea
fotosensibila a camerei sa permita obtinerea unor franje rectilinii si paralele in absenta
excitatiei luminoase locale in proba, am introdus o alta lentila L3, cu aceeasi distanta focala
ca L2, pe celalalt brat al interferometrului. Lentila L3 este plasata la aceeasi distanta fata de
detector ca si L2. Diametrul fasciculului de excitare (dpump = 400 um) in planul focal, unde
este plasata proba investigata, este de ~ 4 ori mai mic decat cel al fasciculului laser de
probare. Intensitatea de varf a fasciculului gaussian de excitare a fost variata doar prin
modificarea puterii laserului de excitare, fara a modifica focalizarea fasciculului de excitare.
Pentru fiecare dintre probe a fost selectat un interval de intensitati plecand de la o valoare
minima, la care apare o distorsiune masurabila a franjelor, pana la o valoare maxima, la care
distorsiunea este prea mare pentru a mai putea fi determinata corect prin metoda
implementata.

4.3.1. Descrierea programului de extragere directa a fazei optice

Programul DSROP (“Direct Spatial Reconstruction of Optical Phase” — DSROP)
utilizat de noi implementeaza o metoda de extragere a informatiei de faza optica din
imaginile cu franje [117] descrise si analizate pe larg de Vlad si Malacara [121]. Metoda,
cunoscuta in literatura sub numele de "Fourier Transform Method" (FTM), este una de
analiza in domeniul frecventelor spatiale (spectrul Fourier) si a fost descrisa initial de Takeda
et al. [120] si dezvoltata ulterior de Macy et al. [122]. Metoda FTM a fost folosita in foarte
multe aplicatii in care este necesara extragerea fazei optice [123, 125]. Limitele metodei au
fost studiate in detaliu in referinta [124]. In continuare este descris pe scurt principiul metodei
si ulterior implementarea ei in programul DSROP.

Distributia de intensitate dintr-o imagine cu fraje, care contine informatia despre
diferenta de faza dintre cele doua fascicule care o genereaza, este descrisa de urmatoarea
relatie [9]:

1(x,y)=1(x,y)+ L(x. y)+ 21, (x. y)- 1, (x, y)) - cos(a®(x, y)), (4.5)

unde I(x,y) este intensitatea in pixelul cu coordonatele (x,y) al imaginii cu franje, 7,(x,y) si
1,(x,y) sunt distributiile de intensitate ale celor doua fascicule laser care interfera, A®(x, y)
este modulatia totala a fazei, compusa din cea data de unghiul dintre cele doua fascicule,
A®,, (x,y), si din cea indusa optic in materialul neliniar, A® , (x,y), conform relatiei:
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A®(x,y)=A®,,, (x,y)= AP, (x.y)+AD,, (x, ) (4.6)
Relatia (4.5) poate fi scrisa sub forma:

I(x,y)=A(x,y)+ B(x,y) -cos(A®,, (x,y)+ ksin(6,)x) , 4.7

unde A(x,y)= Il(x,y)+ Iz(x,y), B(x,y): 241, (x,y)- I, (x,y), iar franjele de interferenta
nemodulate (datorate unghiului dintre cele doua fascicule ce interfera pe matricea camerei)
au fost considerate paralele cu directia y, 0y = 0. Relatia (4.7) se poate scrie sub forma [120-
123]:

I(x, y) = ACx )+ C(x, y) - " +.C(x, y) - ™, (4.8)

unde:  C(x,y)=(1/2) B(x, y)- et (4.9)

iar C* reprezinta conjugata complexa a lui C(x, y). Efectuand transformata Fourier a relatiei
(4.8) (reprezentata cu simbolul ~ ) obtinem [120-123]:

T(u,u)=A,.u)+Cu,—ksin(8,)u,)+C (u, +ksin(@,)u,), (4.10)

unde uy si uy sunt frecventele spatiale (coordonate in spectrul Fourier). Din relatia (4.10),
pentru a extrage informatia despre modulatia de faza trebuie sa folosim al doilea sau al treilea
termen. Acest termen poate fi obtinut printr-un filtraj in spectrul Fourier. Efectuand o
transformare Fourier inversa asupra termenului selectat, translatat in centrul spectrului, se
obtine o imagine descrisa de relatia (4.9). Din aceasta relatie se determina faza optica
utilizand functia arctangenta. Informatia de faza obtinuta este impachetata intr-un interval de
27. Pentru a obtine o distributie continua a fazei a fost implementat un algoritm de
despachetare a fazei ce presupune identificarea zonelor cu salt de faza si adaugarea sau
scaderea de 27 in acele zone [117].

4.3.2. Rezultate obtinute in studiul modulatiei spatiale indusa cu laserul in complexul
ADN-CTMA-colorant

Rezultatele prezentate in acest subcapitol au fost obtinute in probe de ADN-CTMA
(30 gf1) dopat cu colorantii Rh610, DR1 si DO3, dizolvate in butanol. Cele trei solutii au fost
puse in cuve subtiri de cuart cu grosimea de L=0.5 mm. Spectrele de absorbtie ale probelor
investigate sunt prezentate in figura 4.12.

08— ADN-CTMA-DO3

07— ADN-CTMA-DR1 A=532 nm
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Fig. 4.12. Spectrele de absorbtie ale probelor ADN-CTMA-Rh610, ADN-CTMA-DRI si
ADN-CTMA-DO3 in butanol
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Lungimea de unda a fasciculului laser de excitare este situata in apropierea maximului
de absorbtie al probei ADN-CTMA-Rh610, fasciculul de excitare fiind practic complet
absorbit in aceasta proba. Maximele de absorbtie in ADN-CTMA-DRI1 si in ADN-CTMA-
DO3 sunt la lungimi de unda mai mici decat lungimea de unda a fasciculului de excitare.

Pentru complexul ADN-CTMA-Rh610 in butanol, din masuratorile experimentale la
lungimea de unda de excitare A=532 nm, am determinat coeficientul de absorbtie ois3; = 555
cm™. Acestei valori a coeficientului de absorbtie ii corespunde o lungime efectiva in proba de
Let=0.018 mm.

In figura 4.13, am prezentat profilul spatial de intensitate al fasciculului laser de test
care trece prin proba investigata, in absenta excitarii si pentru diferite puteri ale fasciculului
de excitare, determinat experimental.

1500

P m,=1.802 mW

pump

Fig. 4.13. Profilul spatial 3D al fasciculului de test ce trece prin proba

Analiza acestor imagini releva marirea modificarii distributiei de intensitate a
fasciculului de test cand puterea fasciculului de excitare creste. Modificarea profilului
fasciculului de test gaussian (TEMyy) intr-un fascicul de tip ,,gogoasa” (~ TEMg;*) in proba a
carei faza a fost modulata spatial de fasciculul de excitare este evidentiata si mai bine in
figura 4.13. Imaginile din figura 4.14 au fost obtinute pastrand doar fasciculul de probare ce
trece prin proba (fasciculul de referinta obturat), in absenta, respectiv prezenta fasciculului de

excitare.
Fasciculul de excitare OFF Fasciculul de excitare ON (P=1.802 mW)
T, T,
E 60 @ N
z g,
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Profil Gaussian (mod TEMy) Profil de tip “gogoasa” (~mod TEMy; )

Fig. 4.14. Modificarea profilului fasciculului de test gaussian (TEMy) intr-un fascicul de tip
»gogoasa” (~TEMy;+) in proba a carei faza a fost modulata spatial de fasciculul de excitare
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In urma acestor experimente, putem spune ca am demonstrat experimental modulatia
spatiala a fazei de catre lumina in ADN-CTMA-Rh610, ce conduce la ,modelarea”
fasciculului de test.

In continuare, am determinat distributia spatiala si marimea modulatiei de faza, si
implicit marimea modulatiei indicelui de refractie, induse de fasciculul laser de excitare in
complexul de ADN-CTMA functionalizat cu colorantii mentionati, utilizand programul
DSROP. Se achizitioneaza doua imagini cu franje (figura 4.15) obtinute din interferenta
fasciculelor de test si de referinta: una cu fasciculul de excitare prezent (figura 4.15 a) si una
cu fasciculul de excitare obturat (figura 4.15 b). Facand diferenta dintre distributiile de faza
determinate din cele doua imagini achizitionate obtinem modulatia fazei, A®,, (x,y), induse

de fasciculul de excitare in ADN-CTMA-Rh610 (figura 4.15 c).

1 [O
R ;
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ACI)(x,y)z AD,, (x’y)+Aq)tilt (x, y) Aq)”” (x’y) A(DNL (X, y)

Fig. 4.15. Determinarea modulatiei fazei induse de fasciculul de excitare in proba utilizand
programul DSROP

In continuare, am prezentat o selectie a imaginilor cu franje distorsionate local, la
diferite intensitati ale fasciculului de excitare, si a profilelor 3D ale modulatiei fazei
corespunzatoare lor, folosind programul DSROP implementat de noi. In figurile 4.16 - 4.18
sunt prezentate imaginile de interferenta distorsionate local si modulatiile corespunzatoare ale
fazei, Ay, induse de fasciculul laser de excitare in probele investigate, la diferite intensitati.
Marimea modulatiei fazei, A®yy, este determinata in centrul regiunii excitate optic de varful
fasciculului de excitare.
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Fig. 4.16. Figurile de interferenta distorsionate local si modulatiile corespunzatoare
ale fazei, ADyy induse in proba ADN-CTMA-Rh610 de fasciculul de excitare, la diferite
intensitati ale acestuia. Scala verticala: [A@y; [<0.5rad(a), [APy/<1.5rad(b),; J[ADy;/<15rad(c)
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Fig. 4.17. Figurile de interferenta distorsionate local si modulatiile corespunzatoare
ale fazei, ADyy induse in proba ADN-CTMA-DRI de fasciculul de excitare, la diferite
intensitati ale acestuia. Scala verticala: [AD@yy/<lrad (a); [A@n/<3rad (b); [ADyi /<15 rad (c)

ADN-CTMA-DO3 10 % in butanol

L

4007 T

(@) I = 0.27 W/cm?, Adyr, = —0.26 rad
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(b) I =2.90 W/em?, Adyy, = —=2.75 rad

(c) I =12.74 W/em?, ADy; = —14.69 rad

Fig. 4.18. Figurile de interferenta distorsionate local si modulatiile corespunzatoare
ale fazei, Ay induse in proba ADN-CTMA-DO3 de fascicululde excitare, la diferite
intensitati ale acestuia. Scala verticala este diferita: |[ADy /<1 rad (a); [ADyr/ < 3 rad (b);
ADy; /< 15 rad (c)

Datorita absorbtiei mari in proba, intensitatea de excitare, Joump, scade la propagarea
prin proba, conform legii Lambert-Beer, 1, (z)=1,,,(0)exp(-az), ceea ce duce la o

dependenta de z de acelasi tip a modularii indicelui de refractie in proba,
An(z) =n,I o (2) = An(0)exp(—az) Modulatia ~ maxima a  indicelui de refractie,
An(0)=n,1,,mp(0), apare la fata de intrare in proba a fasciculului laser de excitare, pentru z=0.
Din modulatia fazei fasciculului de proba, A®,, (L), la trecerea prin proba cu indicele de
(0)L,; = kAn(0)L,, (k— numarul
de unda corespunzator lungimii de unda a fasciculului de proba, lungimea efectiva
L, = [1—exp(—a,L)]), se determina An(0) = A®,, (L)/ (kLeﬂ) si indicele de refractie neliniar,

refractie modificat de fasciculul de excitare, A®, (L)= kn,I pmp

ns, asociat proceselor induse in proba de excitarea optica: n, = A®,, (L)/ (kI oump (O)Leﬂ )

Din datele experimentale am determinat dependenta marimii modulatiei fazei de
intensitatea de pompaj (figura 4.19). Semnul negativ al modulatiei fazei (A®y;) corespunde
unei lentile divergente induse in proba de fasciculul de excitare.

P (mW)
0.0 5 10 15
DNA-CTMA - DO3 10%
2 ® DNA-CTMA-DR110%
® DNA-CTMA - Rh610 10%
-4
-6
)
s -8
g .10
124
-14
-16 T T T T T
0 4 8 12 16 20 24
1 (Wiem®)

Fig. 4.19. Dependenta modificarii fazei in ADN-CTMA-Rh610, ADN-CTMA-DRI si
ADN-CTMA-DO3 de intensitatea fasciculului de excitare
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In domeniul intensitatilor de pompaj utilizate in experimentele noastre, dependenta
modulatiei fazei, A®y;, de intensitatea de excitare, I, este fitata bine de una liniara data de:

AD, (rad) = -0.460 - mdz 1(W/cm?) ADN-CTMA-Rh610 411 a)
W/ cm
rad )
A® , (rad)=-0.977- _|-1(W/cm*)  ADN-CTMA-DRI (4.11 b)
W/ cm
rad )
A®,, (rad) = -1.136- e 1(W/cm?) ADN-CTMA-DO3 .11 ¢)
cm

Rezultatele prezentate in figura 4.19 releva faptul ca modulatia fazei este liniara si
reversibila in domeniul de intensitati considerat. De asemenea, am observat ca raspunsul
celor trei solutii ADN-CTMA-colorant in butanol este diferit pentru aceeasi excitare
luminoasa. Valorile mari ale modulatiei fazei indusa de lumina in probele investigate se
datoreaza partial si grosimii celulelor cu solutie. In experimentele efectuate, modulatia fazei a
fost determinata dupa atingerea starii stationare (cateva secunde de la inceputul excitarii
optice).

In cazul intensitatilor prea mari (dependente de natura probei), am observat o saturatie
a raspunsului neliniar al probei, iar in acest caz modulatia fazei nu mai este proportionala cu
intensitatea de excitare. De asemenea, cand distorsionarea franjelor de interferenta este prea
mare, poate sa nu mai fie posibila prelucrarea corecta a figurii de interferenta cu metoda
DSROP implementata, deoarece se produce o suprapunere a ordinului 1 cu ordinul O (figura
4.20). In acest caz, filtrarea ordinului 1 in spectrul Fourier nu mai poate fi completa, fara a
selecta si o zona din ordinul O (figura 4.20 a), reconstructia fazei fiind afectata de erori, sau
chiar este imposibil de delimitat spatial ordinul 1, in vederea filtrarii acestuia (figura 4.20 b).

(a) (b)
Fig. 4.20. Modulatii ale fazei induse de fasciculul de excitare la intensitati mari si spectrele
Fourier corespunzatoare: (a) solutie ADN-CTMA-Rh610, P=33.2 mW, 1=52.87 W/cmz;
(b) solutie ADN-CTMA-DO3, P=38.5 mW, I=61.31 Wiem?

Am efectuat experimente similare de modulatie a fazei pe filme din sistemele ADN-
CTMA-Rh610, ADN-CTMA-DRI1 si ADN-CTMA-DO3. In cazul filmelor de ADN-CTMA-
Rh610, datorita absorbtiei mari a lungimii de unda de excitare si a intensitatii mari datorate
focalizarii fasciculului de excitare pe proba, apare o fotodegradare rapida a colorantului.
Aceasta fotodegradare a fost evidentiata si in experimentele de absorbtie si mixaj de unde
prezentate in acest capitol si comparata cu fotodegradarea Rh610 in polimerul sintetic
PMMA. Rh610 este mai bine protejat de fotodegradare in matricea ADN-CTMA decat in
PMMA, dar procesul exista si in aceasta matrice. In plus, la lungimea de unda de 532 nm a
fasciculului de excitare utilizat in experimentele de modulatie, absorbtia este mai mare decat
la lungimea de unda de 514 nm utilizata in experimentele de absorbtie si mixaj de unde. In
solutia de ADN-CTMA-Rh610 efectele fotodegradarii Rh610 au fost neglijabile, in timp ce
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in filmele de ADN-CTMA-Rh610 nu a fost posibila investigarea variatiei modulatiei de faza,
datorita fotodegradarii mari a Rh610.

In figurile 4.21 si 4.22, am prezentat o selectie a imaginilor cu franje distorsionate
local, la diferite intensitati ale fasciculului de excitare, si a profilelor 3D ale modulatiei
spatiale a fazei corespunzatoare lor, calculate cu programul DSROP implementat de noi. In
aceste experimente am folosit un film ADN-CTMA-DR1 10% cu grosimea de ~ 20 um si un
film ADN-CTMA-DO3 cu grosimea de ~ 340 um. Ca si in cazul solutiilor investigate,
marimea modulatiei fazei, AQyy, este determinata in centrul regiunii excitate optic.

ADN-CTMA-DR1 10% - film ~ 20 pm

i

i

(c) I =55.74 W/em?, Adn;, = —1.44 rad

Fig. 4.21. Figurile de interferenta distorsionate local si modulatiile corespunzatoare
ale fazei, ADy;, induse in filmul ADN-CTMA-DRI de fasciculul laser de excitare, la diferite
intensitati ale acestuia

ADN-CTMA-DO3 10% - film ~ 340 pm

e 4
4007 T .

300 e e 400
200 T - P
(OO —"" "0

(a)I=1.8 W/cm?; ADy; = -1.43 rad
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(c) I =8.44 W/cm?; ADy, = -6.3 rad

Fig. 4.22. Figurile de interferenta distorsionate local si modulatiile corespunzatoare ale
fazei, A®yy, induse in filmul ADN-CTMA-DQO23 de fasciculul laser de excitare, la diferite
intensitati ale acestuia. Scala verticala: |[A@y /< 2 rad (a); |[APy;/< 4 rad (b);
APy /< 8 rad (c)

In figura 4.23 (a) am prezentat dependenta marimii modulatiei fazei de intensitatea
fasciculului de pompaj, determinata din datele experimentale, pentru ADN-CTMA-DRI, iar
in figura 4.23 (b) pentru ADN-CTMA-DO3. Semnul negativ al modulatiei A®y; a fazei
corespunde unei lentile divergente induse in proba de fasciculul de excitare.

0.00 0

o ADN-CTMA-DR1 10% ADN-CTMA-DO3 10%
-0.25+ -14
0501 o 24
= -0.754 = -3
g g
2 -1.00 24
& &
< ° <
-1.25 54
L]
L]
-1.50 64
.75 ; ; r T ' 7 —— T
0 10 20 30 40 50 60 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
1 (W/em?) 1(W/em?)
(a) (b)

Fig. 4.23. Dependenta marimii modulatiei fazei de intensitatea de pompaj
in filme de ADN-CTMA-DRI (a) si, respectiv, ADN-CTMA-DO3 (b)

Pentru ilustrare, in figura 4.23(a), au fost considerate si puncte experimentale obtinute
la intensitati la care raspunsul la excitarea luminoasa a complexului ADN-CTMA-DRI1 se
abate de la liniaritate. In figura 4.24 sunt prezentate, pentru comparatie, dependentele liniare
ale raspunsului pentru cele doua filme considerate.
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Fig.4.24. Dependenta liniara a marimii modulatiei fazei de intensitatea de pompaj in filme de
ADN-CTMA-DRI si, respectiv, ADN-CTMA-DO3

Dependenta liniara a modulatiei fazei, APy, de intensitatea fasciculului de excitare, /
(in domeniul intensitatilor de excitare considerate in figura 4.24) este data de:

AD ,, (rad) = —0.079 - Ldz 1(W/em?)  film ADN-CTMA-DRI (4.12 a)
W/cm
rad 5 _
AD,, (rad) = —0.753-(W / 2J-I(W/cm ) film ADN-CTMA-DO3 (4.12 b)
cm

Si in acest caz modulatia fazei prin transformari reversibile a fost determinata dupa
atingerea unei stari stationare (cateva secunde de la inceputul excitarii optice).

Toate aceste rezultate sunt importante in aplicatii ale complecsilor de ADN dopati cu
coloranti in fotonica neliniara si in realizarea dispozitive bazate pe modulatia spatiala complet
optica a fazei.
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CONCLUZII

In aceasta teza am prezentat un studiu privind modelarea teoretica si investigarea
experimentala a raspunsului optic neliniar al unor materiale si micro-structuri importante
pentru fotonica, contribuind la dezvoltarea si imbunatatirea unor metode utilizate pentru
caracterizarea neliniaritatilor optice.

Pe baza analizei teoretice in domeniul opticii neliniare si utilizand metodele
experimentale (mixaj de doua si patru unde, Z-scan si I-scan, metoda interferometrica pentru
masurarea modulatiei fazei optice), descrise in primul capitol al aceste teze, am determinat
raspunsul optic neliniar al materialelor investigate (filme calcogenide micro-structurate de
As,S3, cristale lichide dopate cu colorant si structuri supramoleculare de ADN functionalizat
cu coloranti), tinand cont de limitele si avantajele acestora.

Pentru a investiga procesele optice neliniare care apar in filmele calcogenide As,S3
am micro-structurat materialul prin inducerea cu laserul a unor retele de difractie complexe
(A) si de faza (An si de Ad). Folosind un model teoretic care descrie evolutia temporala a
coeficientului de absorbtie si a indicelui de refractie in timpul iluminarii, am analizat variatia
proprietatilor optice absorbtive si refractive ale filmelor microstructurate. Modelarea
dinamicii acestor procese si a difractiei in regim Raman-Nath pe retelele de faza induse de
lumina in As,Ss, utilizate in interpretarea rezultatelor obtinute in experimentele de absorbtie
si de difractie si din masuratori AFM, au dus la determinarea modificarii coeficientului de
absorbtie, a indicelui de refractie neliniar si a reliefului retelei induse. Consider ca este
oportuna extinderea studiului retelelor in As;S; la cazul generarii acestora cu pulsuri laser
ultrascurte, explorarea mecanismelor implicate in acest caz, investigarea timpilor de formare
si de viata ai retelelor induse in diferite conditii experimentale.

Am studiat difractia pe retele dinamice induse cu laserul in cristale lichide dopate cu
coloranti. Am determinat indicele de refractie neliniar al cristalului lichid dopat cu colorant
(5CB+DY7, 1%) si am modelat evolutia temporala a retelei de faza induse in cristalul lichid
dopat cu colorant. Rezultatele obtinute in studiul proprietatilor optice neliniare prin difractia
pe retele dinamice le-am comparat cu cele obtinute prin masuratori de I-scan. Din studiile
noastre de difractie am determinat o valoare cu doua ordine de marime mai mare a indicelui
de refractie neliniar al celulelor de cristale lichide dopate cu colorant (DY7 1%) decat atunci
cand acesta este masurat prin metoda I-scan.

Am investigat, prin experimente de mixaj de doua si patru unde, inducand luminos
retele de faza subtiri, neliniaritatile optice in structuri supramoleculare de ADN functionalizat
cu coloranti, utilizand montaje experimentale special concepute si realizate in laboratorul
nostru. Din masuratorile de mixaj de doua unde, in regim Raman-Nath, am evaluat timpii de
raspuns ai proceselor ce contribuie la raspunsul neliniar total al materialelor investigate si
marimea acestuia (modulatia de faza indusa de lumina) corespunzatoare acestor procese. Prin
masuratori de mixaj de patru unde am determinat reflectivitatea cu conjugarea fazei,
parametru important pentru aplicatii in fotonica.

Am demonstrat experimental modularea spatiala a fazei, de catre lumina, in celule si
filme pe baza de ADN functionalizat, utilizand o configuratie experimentala noua si un
montaj de laborator special concepute si realizate in laboratorul nostru. Am participat la
realizarea si dezvoltarea unui program de reconstructie spatiala directa a fazei din imaginile
cu franje (DSROP) pe care 1-am folosit pentru analiza cantitativa a modulatiei optice a fazei.
Am determinat experimental o serie de parametri importanti ce caracterizeaza modulatia
spatiala complet optica a fazei (modulatia maxima a fazei). Toate aceste rezultate sunt
importante in aplicatii ale complecsilor de ADN dopati cu coloranti in fotonica neliniara si in
realizarea dispozitive bazate pe modulatia spatiala complet optica a fazei. Raspunsurile optice
neliniare mari si controlabile, obtinute in materialele investigate, ne permit dezvoltarea in
viitor a unor noi aplicatii pentru fotonica.
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