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Resumo

O estudo de efeitos de campos eletromagnéticos intensos {lasers) sobre pro-
priedades Opticas, térmicas e eletrénicas de materiais estd hoje na ordem do dia. O
continuo desenvolvimento da técnica levou ao advento recente de pulsos lasers com al-
tas concentragoes de energia radiante e duragao de alguns femtosegundos, levando a
que ja se fale hoje em poténcias de 10'® Wait/cm?, até pouco tempo absolutamente
inconcebiveis. Intensidades bem mais “modestas”, de Giga a Tera Waits/em?, estao se

tornando lugar-comum nos Laboratérios de Estudos de Fendmenos Ultra-rdpidos.

Esta tese aborda duas importantes questoes no dominio dos fendémenos foto-indu-
zidos e foto-estimulados, ultra-répidos, excitados pela exposicao de superficies metdlicas
a acao de pulsos de laser IV com duracao de pico e sub-picosegundos. Trata-se, especi-
ficamente, dos fenémenos de efeito fotoelétrico nao-linear e da gera¢ido de profundos
desequilibrios térmicos entre eletrons e a rede, num metal, e suas consequéncias experi-

mentals.

A geragao de temperaturas eletronicas muito maiores que a temperatura da rede
tem sido alvo de intensa investigagdo nos dltimos anos, em particular apés o advento
de lasers pulsando em regimes de duragao de pico e sub-picosegundos. Tornou-se assim,
possivel excitar e testar fenomenos transientes que ocorrem em tempos inferiores ao
tempo de relaxacao energética entre eletrons e fonons. Logo surgiram fortes indicacoes
experimentais do estabelecimento de profundas diferengas de temperatura (centenas a

milhares de graus) entre eletrons e a rede.
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Nosso trabalho focalizou a discussiao das caracteristicas principais da emissao
térmica andmala de luz por alvos metilicos bombardeados com pulsos de laser IV ultra-
curtos. Desenvolvemos um sistema de computa¢ao numérica dos perfis de temperatura
para eletrons (7,) e ijons (I;) usando um modelo de balango energético baseado na
equacao de transferéncia de calor a 1-d com acoplamento entre 7, e T;. Discute-se o
desequilibrio térmico e sua conexao com a emissio andmala (corpo negro). Do ponto de
vista experimental o problema foi, igualmente, atacado. Em nossas experiéncias, alvos
de ouro foram submetidos & trens de pulsos com 500 ns de durac¢iao, compostos por
pulsos de largura individual de 20 ps, separados entre si por =~ 25 ns. Nossos resul-
tados experimentais, expressos em estudos da dependéncia da intensidade da emissao
anomala na intensidade do laser mostraram-se em muito boa concordancia com nossa
modelizagao tedrica tanto para o desequilibrio térmico eletron-rede como para o carater

nao-inercial, corpo-negro, da emissao anémala.

Abordamos, também, o problema da emissao puramente fotoelétrica nao-linear
por superficies metdlicas expostas a pulsos intensos de um laser IV. Fendmeno de certa
forma complementar ao abordado anteriormente, a emissio nao-linear divide com a
emissao termoidnica assistida a laser a composicao da corrente fotoelétrica observada.
Nossa formulagio descreve o efeito considerando-o como resultante do tunelamento
dinamico de eletrons através da barreira de potencial metal-vidcuo modificada pela pre-
senga do laser intenso. Um método nao-perturbativo foi desenvolvido explorando o
formalismo de transformagées unitdrias (em particular a translacdo espacial) para in-
corporar os efeitos do campo de laser intenso sobre a permeabilidade da superficie aos
eletrons que com ela colidem, considerados como formando um gés de eletrons livres de
Sommerfeld no metal. A aproximacao WKB foi usada para computar a probabilidade

de transicao pela barreira modificada e assim pode-se calcular a carga e a corrente fo-



toelétrica média. Como caso especifico calculamos a emissao fotoelétrica naoc-linear para
um alvo de ouro (¢ = 4,7 eV, Er = 5,5 ¢V) bombardeado com pulsos de 2 ns, I = 0,2 a
1,0 GWatt/em? de um laser de CO; (A = 10,6um). Os resultados revelaram uma exce-
lente concordéncia com dados experimentais disponiveis na literatura. Eles sao consis-
tentes com uma ordem de nio-linearidade para o efeito bem menor do que se antecipava
In ~ 2 ao invés de n ~ 40 que resultaria de considerarmos (¢/Eoton) 2= {4,7/0,12) ~ 40
e, também com um rebaixamento dinimico da barreira de potencial, induzido pelo laser,

para um valor efetivo ¢' ~ 0,2 eV
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Abstract

This Thesis is dedicated to the study of certain problems in the realm of ultrafast
photo-induced and/or photo-stimulated phenomena that occur in metals subjected to
pico and sub-picosecond IR laser pulses. We refer specifically to non-linear surface
photoelectric effect and to the generation of deep thermal non-equilibrium between

electrons and lattice and the consequences thereof.

The generation of an electron temperature much greater than the lattice temper-
ature has received much attention in recent years in view of the advances in the tech-
niques for production of pico and sub-picosecond laser pulses. Indeed, this has opened
up the possibility to probe transient phenomena that take place when the pulse duration
is less than the characteristic times for energy exchange between the electron and ion
subsystems in metals. The experiments seem to be consistent with the theoretically
advanced possibility of significantly large non-isothermality amounting, in some cases,

to temperature differences of several hundred degrees between the two subsystems.

We have also discussed the main features of the anomalous thermal emission from
metal targets bombarded with ultrashort infrared laser pulses. Numerical computations
using an energy-balance model based on a 1-d heat flow equation where the electronic
and lattice temperatures are coupled together have been carried out allowing us to
predict the time profiles of both electronic and ionic temperatures. The large non-
isothermality predicted is discussed and its existence tied to the appearance of the
anomalous (black-body) emission. We have also examined the problem experimentally

by bombarding samples of gold with a train of pulses from a mode-locked Nd:glass laser
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(A = 1,06 um) with overall length of around 500 ns and individual pulses 20 ps wide.
Qur experimental findings gave good support to our theoretical modelling for both the
strong electron-lattice non-isothermality and for the non-inertial black body assumption

for the anomalous emission from the ultra-hot electron gas.

As an almost complementary effect to the forementioned anomalous light emis-
sion, the non-linear pure photoelectric emission from the laser irradiated metal surface
shares with the laser assisted thermionic photoemission the build up of the non-linear
photoelectric current observed. We described it as the outcome of a dynamic tunneling

of electrons through a laser modified (reduced) metal-vacum barrier.

A non-perturbative approach was formulated which is based on exploring the use
of a unitary transformation (specifically a space translation} to incorporate the effects of
the intense laser field upon the surface permeability to the impiging electrons, assumed
to form a Sommerfeld’s free electron gas within the metal. The WKB approximation was
then used to compute the electrons tunneling probability through the modified barrier
and the integrated charge and average photocurrent calculated thereof. Calculations
were made for the non-linear photoelectric emission from gold surfaces bombarded with
2 ns, 0.2 to 1.0 GWatt/cm?, C O, laser pulses. The results were shown to be in excelent
agreement with experimental results available in the literature. They were consistent
with a much lower order of non-linearity for the photoeffect (n ~ 2 instead of a extremely
unprobable n = 40, n being the effective number of photons absorbed) and with a
dynamic field induced lowering of the potential barrier height to an effective value of

¢ ~0.2¢eV.



Capitulo 1

Introducao ao Problema

1.1 Consideracoes Preliminares

Nosso trabalho consiste no estudo de processos fotoinduzidos ou fotoestimulados

em solidos sob acao de campos intensos de radiagdo eletromagnética.

Processos fotoinduzidos incluem toda a classe de processos cuja existéncia estd
vinculada & agao do campo de radiagao sobre um sistema fisico, inexistindo, portanto,
na auséncia daquele. Dentre estes processos, nosso trabalho se ocupa da emissao fo-
toelétrica multifotdnica em metais, e da geragao de eletrons super-quentes em superficies
metalicas frias. Processos fotoestimulados, por sua vez, referem-se a classe daqueles que
ocorrem estando ou ndo o campo eletromagnético agindo sobre o sistema, sendo con-
tudo extremamente favorecidos pela presenga daquele. Como exemplo, de extrema im-

portdncia para nosso trabalho, podemos citar o favorecimento da emissao termoidnica



decorrente do aquecimento do sélido pelo campo de radiagdo. Tal processo é de in-
teresse singular no estudo da emissao fotoelétrica multifotonica, pois, na maioria das
vezes, constitue-se num sério impecilho & observagio experimental da corrente pura-
mente fotoelétrica. De fato, como veremos no Capitulo 2, o inevitavel agquecimento
da superficie metédlica, dadas as caracteristicas das fontes éticas disponiveis, quando
das primeiras tentativas de se observar aquele fendmeno, inviabilizou a observagao do

mesmo, retardando-a em mais de uma década em relagdo as primeiras previsoes tedricas.

Embora o conceito de “campo intenso” se torne cada vez mais relativo, em
decorréncia do rapido desenvolvimento tecnolégico, na drea de lasers de poténcia, dize-
mos que o campo é intenso, no sentido que lhe emprestamos em nosso trabalho, quando
os fendomenos por ele determinados, € que ocorrem no intervalo temporal em que ele atua
sobre o sistema fisico, resultam da absor¢ao ou interacdo simultanea de dois ou mais
“quante” de energia (fotons) pelo/com o sistema, ou ainda, um campo serd considerado
intenso quando no processo de sua interagzo com algum sistema fisico, seja um dtomo,
molécula, ou sélido, ocorrerem mudangas nas propriedades intrinsecas do sistema. { Por
propriedades intrinsecas deve-se entender aquelas como os niveis de energia do sistema,

potencial de interagao entre suas particulas constituintes, etc.)

Para se ter uma idéia da amplitude das intensidades associadas ao conceito de
campo intenso, i.e. dos limites atingidos com os avangos recentes [1], fala-se atualmente
na obtengdo de intensidades de 10’ Watt/em?. Pulsos lasers com tais intensidades
abrem um novo horizonte de possibilidades permitindo atingir-se regimes relativisticos
nunca antes conseguidos. Pode-se ter uma idéia de tal intensidade se considerarmos que

um eletron na presencga de tal campo apresenta uma energia cinética média da ordem

da energia de ligagao na primeira érbita de Bohr ({E}meqs =~ 13,6 eV; £ =~ 10° V/em).



Um exemplo bastante ilustrativo das possibilidades abertas é a observagao recente da
geracio de 332 harménico da radiagdo de um laser de Nd:YAG (A = 1,064 um} por

atomos de Ar submetidos & pulsos com intensidade de 10*° Watt/cm? [2].

Em nosso trabalho estaremos abordando fenémenos provocados por campos de

intensidades menores, mesmo assim considerados intensos.

1.2 Descricao do Trabalho

Nosso trabalho aborda, basicamente, dois problemas de grande interesse atual
junto & comunidade cientifica internacional, como se pode comprovar pela extensa li-
teratura publicada (vide referéncias dos Capitulos 2, 3 e 4). Trata-se de: (a) emisséo
fotoelétrica multifotonica por superficies metdlicas submetidas a acao de pulsos de ra-
diagao eletrémagnética de intensidade da ordem de 107-10'® Watt/cm? e (b) a geragdo

de eletrons em profundo desequilibrio térmico com a rede cristalina.

Os dois problemas acima constituem aspectos essencialmente complementares do
processo de interagao de radiacao intensa com metais, uma vez que, nesse processo, a
transferéncia de calor (energia cinética), para as particulas interagentes com o campo de
radiagao, i.e., os eletrons e os ions, é um processo praticamente inevitivel. As sucessivas
tentativas realizadas no sentido de se minimizar tal processo, como o encurtamento
da duragao dos pulsos lasers, criaram condigoes para se estabelecer uma situagao de
desequilibrio entre os eletrons e a rede cristalina, originando, desta feita, um nove “ipo”

de emissao termoionica.



Em ambos os processos, contudo, existiam alguns pontos obscuros cuja elucidagao
constituia um desafio, por si 56, extremamente estimulante. Por exemplo, no que se
refere 4 emissao fotoelétrica nao-linear, permaneciam algumas duvidas, em particular,
gquanto 4 ordem do efeito, (i.e. o nimero de fotons absorvidos pelo eletron no processo
de emissdo) em experimentos realizados irradiando-se superficies de ouro com pulsos de
um laser de CO; (I =~ 1 GWatt/em? ;7 =~ 4 ns). Haviam evidéncias experimentais
sugestivas de um possivel tunelamento eletrénico dindmico , onde os eletrons envolvidos
“perceberiam” uma fungao trabalho ¢' com valor muito abaixo daquele que caracteriza
o metal na auséncia do campo. Este resultado, aparentemente surpreendente, levou-nos
4 abordar teéricamente o problema de um ponto de vista alternativo, bastante diferen-
te dos utilizados até entao. Nossa formulagao utiliza o formalismo das transformagoes
unitdrias, a exemplo do que fora feito, anteriormente, em nosso Grupo, com outros
problemas envolvendo a intera¢ao de campos eletromagnéticos intensos com a matéria
[3]. Nossa formulagao, e os resultados por nés obtidos, constituem o objeto do Capitulo
2. Nosso modelo é simples, e bastante transparente nos seus aspectos fisicos, e nossos
resultados se encontram em concordancia bastante boa com os observados experimen-

talmente.

No transcorrer dos trabalhos tedricos interessamo-nos pela realizagao de ex-
periéncias adicionais, as quais nos permitissem separar, de maneira confidvel, a possivel
componente termoidnica, ainda presente na ernissao eletronica. Nesse sentido, aprofun-
dando contatos de colaboracao em marcha, meu Orientador, Professor Carlos Alberto
da Silva Lima, aceitou convite do Instituto Central de Fisica da Academia de Ciéncias
Hingara, em Budapeste, onde, em colaboragao com o Professor Gy. Farkas, chefe do
Grupo de Fenémenos Ultra-rdpidos, foram realizados tais experimentos, pelos quais as-

sumi diretamente a responsabilidade em todas as suas fases, como parte integrante de



meu projeto de Tese.

Nosso interesse centrava-se na identificagao e caracterizacao da ocorréncia de um
pronunciado desequilibrio térmico entre eletrons e ions em superficies metélicas submeti-
das & campos intensos. Optamos, entao, por investigar dentre os mecanismos presentes
na relaxagao térmica do “gds de eletrons livres quentes”, aquele que possibilitasse a iden-
tificagao inequivoca de tal ocorréncia. Nossa escolha recaiu na emissao de radiagao pelo
gas de eletrons, a qual, segundo estimativas tedricas, deveria ocorrer simultaneamente
a agao do pulso laser sobre o metal. Nosso experimento permitiu medidas criteriosas do
comportamento da radiagao eletromagnética emitida pelos eletrons super-quentes, e sua
dependéncia na intensidade e duragao dos pulsos de radiacao, estes, provenientes de um
laser de Nd:vidro operando em regime de mode-locking. Com base em nossos resultados,
foi-nos possivel, a partir da andlise tedrica detalhada que procedemos, a elucidagao de
algumas ddvidas pendentes na literatura sob a factibilidade da geracao desta situagao
anomala de desequilibrio térmico eletron-rede em superficies metalicas. Estes temas sao

objeto de extenso tratamento nos Capitulos 3 e 4 desta Tese.

Em resumo, o trabalho exposto nesta Tese se encontra organizade em cinco
Capitulos e um Apéndice. Em cada um deles, a par da énfase dada as nossas con-
tribuigbes originais sobre os assuntos correspondentes, procuramos incluir uma ampla e
atvalizada resenha tematica que esperamos aproveite ao leitor interessado. Apés uma
introdugao geral no Capitulo 1, apresentamos, no Capitulo 2, nosso trabalho de inves-
tigagao sobre o efeito fotoelétrico multifotéonico. No Capitulo 3, procedemos a anélise
tedrica do problema da geracao de eletrons em acentuado desequilibrio térmico com a
rede cristalina. No Capitulo 4, abordamos os resultados das experiéncias que realiza-

mos sobre o fendmeno discutido Capitulo 3. Finalmente, no Capitulo 5, apresentamos



e discutimos as conclusdes de nossa Tese e mencionamos as perspectivas de trabalhos
futuros a ela correlacionados, a serem desenvolvidos em nosso Grupo de Pesquisa. No
Apéndice A, detalhamos a obtengao de algumas das {érmulas por nds utilizadas, dentro
do modelo de gds de eletrons livres, no cdlculo da constante de acoplamento eletron-

fonon. A bibliografia pertinente se encontra apresentada no final de cada capitulo.
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Capitulo 2

Efeito Fotoelétrico Multifotonico em
Solidos

2.1 Introducao

A extensdo desta introducao é bem reveladora da intensa atividade tedrica e ex-
perimental de que tem sido objeto este tema. De fato, o efeito fotoelétrico multifotonico
em sélidos, ou seja, a emissao eletronica pela superficie de um sélido decorrente da ab-
sor¢ao simultinea de dois ou mais fotons por eletron foi alvo de investigagao tedrica ja
no inicio dos anos 50 |1}, antecipando em treze anos a observagao experimental efetiva do
mesmo |2], ap6s o advento dos lasers operando em regime pulsado. O trabalho pioneiro
[1], consiste basicamente numa extensdo direta do formalismo para um foton {3] ao caso
em que sao necessarios dois fotons para superar a barreira. Os autores apresentam ain-
da sugestoes quanto a viabilizagao experimental do efeito com as fontes disponiveis na

época. Seguiram-se numerosos trabalhos explorando as diversas peculiaridades tedricas



[4]-[15] e experimentais [16]-[20} do efeito. O grande interesse despertado pelo fenémeno
na comunidade cientifica internacional, & partir de sua primeira observa¢ao experimen-
tal, pode ser avaliado pelos extensos e criteriosos trabalhos de revisdo publicados ao

longo da década de 70 [21]-[29).

A investigagdo experimental do efeito fotoelétrico multifoténico em sélidos, par-
ticularmente em metais, caracteriza-se pela existéncia em sua fase inicial de dois periodos
notadamente distintos, com relacao as intensidades usadas, resultantes mais das limita-

¢oes tecnolégicas da época, do que do desejo dos pesquisadores.

O primeiro periodo, o qual se estende de 1963-1965 caracteriza-se pelo emprego
de lasers operando no regime de oscilagao livre, fornecendo um trem de pulsos irregu-
lares, aleatérios com duragdo de 1 pus e poténcia média de 10 KWatt {30]. Tais pulsos
na verdade provocavam a emissao eletronica pela superficie metalica em decorréncia,

basicamente, do aquecimento da mesma, i.e. por emissao termoidnica.

O segundo periodo abrange a investigacao experimental sistematica, tornada
possivel com o surgimento dos lasers operando em regime de pulsos gigantes [31]. Tais
lasers forneciam pulsos de radiagao com duragao de dezenas de nanosegundos e poténcias
da ordem de megawatts, Os primeiros resultados experimentais apontavam ainda, con-
tudo, para a ocorréncia de emissao termoidnica. Nao obstante, trabalhos posteriores
realizados com o tungsténio [32], ouro, tintalo e tungsténio (33}, revelaram aspectos
surpreendentes do fenémeno os quais nao podiam ser explicados puramente com base na
hipétese da emisszo termoibnica [32], levantando-se entao a possibilidade da ocorréncia
de “emissdo de campo” assistida & laser ou tunelamento eletronico foto-assistido em

metais.



Dentre os inimeros trabalhos publicados nesta fase inicial das pesquisas referen-
tes a ermnissao eletronica por superficies irradiadas por pulsos lasers gigantes, o procedi-
mento experimental a ser tomado no sentido de separar-se a “componente fotoelétrica”
da “componente termoionica”, resultante do aquecimento inevitdvel da superficie de-
vido aos tempos envolvidos no processo de deposicao de energia no metal {~ 10 ns),
foram estabelecidos de maneira inequivoca por Logothetis e Hartman [16,18]. Tal pro-
cedimeﬁto constitui-se de medidas da dependéncia funcional da intensidade de corrente
eletronica com a intensidade do laser, medidas da distribuicdo de energia dos eletrons
emitidos, bem como de medidas do intervalo de tempo transcorrido entre o pulso de

radiagao absorvido pela superficie metélica e o pulso de corrente emitido pela mesma.

As medidas da energia dos eletrons ejetados permitiram identificar de forma
inequivoca a ocorréncia ou nao de emissido termoidnica juntamente com a emissao fo-
toelétrica, uma vez que naquela o niimero de eletrons emitidos é méximo para energias
cinéticas proximas de zero, enquanto que nesta o pico da distribuicao se dé para a
energia correspondente a diferenca entre a fungao trabalho e a energia resultante da
soma das eﬁergia.s dos fotons absorvidos por cada eletron. Por sua vez, as medidas do
intervalo de tempo transcorrido entre a incidéncia do pulso laser sobre a superficiee a
emissao eletrénica permitiram, também, diferenciar os efeitos, pois no caso de emissao
fotoelétrica ndo se observa nenhum atraso temporal entre o pulso incidente e o pulso de
corrente emitido; i.e., a emissao fotoelétrica é “nstantdnea”, enquanto que na emissio
termoidnica, resultante do aquecimento do sélido, o pico do pulso de corrente se encontra
deslocado temporalmente em relagao ao pico do pulso laser, estendendo-se por um inter-
valo de tempo maior que a duragdo deste Gltimo. Seu decaimento é determinado pelas
propriedades térmicas do material [34]-[36] podendo ser observado diretamente uma

vez que intervalos de nanosegundos se encontram muito acima dos limites de resolugao
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atingidos hoje em dia [37].

A problemdtica do “nevitdvel aquecimento” da superficie metalica foi contor-
nada explorando-se o carédter vetorial da emissdo fotoelétrica {38], i.e.; a dependéncia
da intensidade da corrente emitida com a polarizagao do feixe de radiagao incidente.
Observou-se, assim, a emissao eletronica produzida por pulsos de 30 ns com variacao da
temperatura superficial de apenas 10 K, devido a baixa absorgao da radiagao quando

incidindo razante & superficie metalica; (alvo de Ag, 0 ~ 87% R ~ 98-99 %) {38].

Apesar de todas as precaugdes experimentais adotadas no sentido de se minimizar
o aguecimento das superficies metdlicas estudadas, a observa¢ao do efeito fotoelétrico
ficava limitada a intensidades que ndo excediam 10 MW att/cm? devido & forte con-
tribuicdo proveniente do aquecimento dos alvos investigados [18,26] impossibilitando a
observagao de efeitos nao lineares de ordem superior a tres ou quatro. Tal problematica
foi definitivamente contornada com o advento dos lasers operando em regime de picose-
gundos {37,26] os quais permitiram a investigagdo do efeito fotoelétrico multifoténico
em regimes de intensidade nunca antes atingidos (10'°-10'! Wett/cm?). Foi possivel,
entao, a investigagao de um grande niimero de fenémenos novos tais como a emissao fo-
toelétrica nao linear termicamente assistida [39], e a geragdo de eletrons em desequilibrio

térmico com a rede [40].

A contribuicao mais notével, contudo, do advento de tais fontes de radiagao foi
a possibilidade da comprovagao experimental de algumas proposigoes teéricas feitas em
meados da década de 60 [7]-[9] e inicio da década de 70 [11] referentes ao comportamento
da dependéncia funcional da intensidade da corrente fotoelétrica com a intensidade da

radiagio eletromagnética que a originou [26).
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Estas teorias preveem a ocorréncia de uma transicdo do efeito fotoelétrico nao
linear “puro” para a emissao de campo & medida que a intensidade do laser é aumen-
tada [41,42]. As primeiras observagdes experimentais efetuadas fomecera.m; contudo,
valores limiares de campo abaixo dos previstos teoricamente [41], o que foi atribuido
as incertezas na determina¢ao da intensidade do feixe laser. Investigacdes posteriores
utilizando-se um trem de pulsos proveniente de um laser operando em regime de “mode-
locking”, revelaram caracteristicas surpreendentes do comportamento da intensidade
da fotocorrénte com a intensidade do laser [43], i.e.; a curva de intensidade da cor-
rente x intensidade do laser apresentava tres regides com comportamentos distintos.
A primeira, correspondente aos pulsos da parte ascendente do “Trem de Pulsos” obe-
decia a dependéncia funcional prevista pela Teoria de Perturbacio. Para intensidades
maiores, i.e.; para pulsos préximos ao pico do “rem de pulsos” a curva mudava de
inclinagao correspondendo as expectativas de “emissdo de campo”. Para pulsos loca-
lizados na parte descendente do “trem de pulsos” a curva apresentava uma inclinagio
maior que a prevista pela Teoria de Perturbagao, sendo atribuida & presenca de um
novo tipo de emissao termoibnica [40]. Tais diferengas no comportamento funcional
da fotocorrente foram creditadas as diferengas na estrutura temporal dos pulsos que
compreendiam a parte ascendente e descendente do “4rem de pulsos” de saida do laser
de Nd:vidro utilizado {43,44]. Estas observagdes, talvez porque nio houvesse consenso
quanto as explicagdes oferecidas, suscitaram novas investigagdes, que levaram 3 des-
coberta do fendmeno de ressonancia no efeito fotoelétrico multifoténico em superficies

metélicas [45,28,29], amplamente investigado em Fisica Atémica [46,47].

O fenémeno de ressonéncia corresponde a uma abrupta mudanga na dependéncia
funcional da intensidade da fotocorrente com a intensidade do laser, quando a frequéncia

do mesmo é variada de maneira & permitir a transicio entre o efeito fotoelétrico envol-
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vendo n — 1 fotons, para o efeito envolvendo n fotons, ou vice-versa; onde n é a ordem do
efeito. Na regido espectral préxima a transigdo, (AA = 7 A; Aw = 6,2 em™!), observa-se
valores de n variando uma ordem de grandeza [45]. Tal descoberta permite a priori a
medida da fungdo trabalho com preciséo de uma parte em 10° , sendo contudo o valor de-
terminado, aquele correspondente & fung¢ao trabalho na presenga do campo laser intenso.
A descoberta do fenomeno de ressonancia permitiu ainda uma explica¢ao mais convin-
cente para os resultados obtidos no experimento acima mencionado [43]. A mudanga de
inclinagdo, (ordem do efeito fotoelétrico), observada para pulsos lasers correspondentes
4 parte descendente do trem de pulsos se devia & grande largura espectral dos mesmos
(AX ~ 20-100 A), abrangendo o intervalo onde ocorre a ressonancia, permitindo-se
desta feita a ocorréncia do efeito fotoelétrico envolvendo um niimero menor de fotons,
resultando para a curva da intensidade da fotocorrente versus intensidade do pulso laser

uma inclinagdo maior que a observada para os pulsos com menor largura espectral [45].

Estudos posteriores realizados com o ouro utilizando-se pulsos laser de duragao
de 4 ns provenientes de um laser de CO; (A = 10,6 um; Awyson = 0,117 eV') revelaram
a ocorréncia de emissao eletronica que nao podia ser explicada em termos da emissiao fo-
toelétrica multifoténica ou da emissdo termoibnica [48)-[52], (os resultados se encontram
apresentados na Figura 2.1). De fato, para a emissdo multifoténica seria necessirio a
absorcdo simultinea de 40 fotons por eletron emitido, (¢ = 4,679 eV; Aw = 0,117 V),
o que é altamente improvével [48]. No caso da emiss3o termoidnica observar-se-ia um
pulso de corrente que se estenderia por um intervalo de tempo maior que a duragao do
pulso laser, e estaria atrasado em rela¢do a este, o que ndo foi verificado [48,51]. Procu-
rando explicar o efeito observado, aventuou-se a possibilidade dos eletrons adquirirem
energia durante a agdo do pulso laser por efeito Bremsstrahlung inverso [53] devido a

alta probabilidade do mesmo para a frequéncia da radiagao utilizada, dando origem ao
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Figura 2.1: Efesto fotoeléirico multifotonico para o ouro submetido ¢ pulsos de 4 ns de
um laser de COy
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chamado “tunelamento dindmico” através da interface metal-vacuo, para o qual estes
eletrons altamente energéticos “veriam” uma “funcao trabalho dinamica efetiva” muito
menor que aquela na auséncia do campo, i.e.; ¢ =~ 0,112 V. Na Figura 2.2 apre-

sentamos um diagrama ilustrativo do processo. Buscando um melhor entendimento

Y

TUNELAMENTO DINAMICO

Figura 2.2: Diagrama tlustrativo do efeito tunel dinamico

deste surpreendente fenémeno os autores realizaram uma outra experiéncia utilizando
um laser de C'QO,, agora operando no regime de “mode-locking”, fornecendo um trem
de pulsos de 2 ns (FWHM) separados por 25 ns. As ‘medidas efetuadas apresentavam
caracteristicas andlogas as obtidas anteriormente com um laser de Nd:vidro [43], ou seja,
as curvas de intensidade da fotocorrente emitida versus intensidade da radiagao laser
apresentavam a particularidade da dupla inclinacao, i.e.; os pulsos da parte ascendente
do trem davam origem a uma inclinagao extremamente pronunciada, (a qual variava
algumas unidades de um disparo para outro), indicando que os pulsos localizados nesta

parte do trem eram extremamente irregulares [51], enquanto que os pulsos localizados na
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parte descendente davam origem a uma inclinagao n = 2,2; (n = dlogI/dlog I asEr)

apresentando comportamento reverso ao verificado para o laser de Nd:vidro {43].
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Figura 2.3: Efeito fotoeléirico multifotonico para o oure submetido ¢ agao de um trem
de pulsos de um laser de CO-

Os resultados obtidos para os pulsos localizados na parte descendente do trem
de pulsos eram similares aos observados para o laser de CO; operando em regime de
chaveamento Q { “Q-Switching”) (48,49], podendo ser explicados em termos do “unela-

mento eletrénico dindmico” através da barreira de potencial metal-vicuo. Os au-
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tores utilizaram para explicar seus resultados o modelo de Keldysh (7] aplicado aos
metais [8] valendo-se contudo da fungao trabalho como um parametro livre de ajuste
o qual, conforme ji mencionado, era significativamente menor que a fung¢ao trabalho
normal. Ponderagoes posteriores apontam para a necessidade de abordagens teéricas

mais abrangentes para o problema [52].

O quadro experimental descrito acima sugeriu-nos a possibilidade da aplicagao
de um formalismo alternativo no sentido de se explicar estas caracteristicas do fenémeno
de uma outra perspectiva. O relato desta formulagao, constrastando-a com outras abor-

dagens tedricas do problema serd o objeto da préxima segao.

2.2 Consideragoes Teodricas

2.2,1 Tratamentos Perturbativos

Os primeiros trabalhos abordando o efeito o fotoelétrico multifotonico explo-
raram a Teoria de Perturbagao, baseando suas justificativas para isso na comparagao
entre a energia adquirida pelos eletrons no processo de interagao com o campo de ra-
diagdo eletromagnética e a energia caracteristica do problema, que no caso da emissao

por metais, € a fungao trabalho ¢.
Tais trabalhos tem como ponto de partida a consideracao de um “gds de eletrons

livres” regido pela estatistica de Fermi-Dirac e confinado em uma regiao do espacgo pelo

potencial:
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Figura 2.4: Potencial de aprisionamento eletronico no modelo de gds de eletrons livres

0 z2z>0
V(I)Z{Vo <0

onde z é o eixo perpendicular a superficie metdlica, (vide Figura 2.4).

O movimento dos “eletrons livres” na presenca do campo de radiagao é descrito
pela equagdo de Shroedinger [54]:

oV [-h?
12 o | vy y
Y om ¥ V()

¥ (2.1)

onde E[F,t) ¢ o potencial vetor, o qual descreve o campo de radiagao. A corrente
eletrénica, tomada como fungac do momentum do eletron pode ser calculada & partir

das solugbes da equagdo (2.1}, e serd dada por:

3 = “ave - vvw) - S dvw (2.2)
Pr= om mc '

A densidade de corrente total obtém-se tomando-se a média sobre a distribuicdo
de Fermi 7 (p):
i=[d5 77 @) (2.3)
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No caso em que o campo eletromagnético é fraco, i.e., e|4|/mc® < 1, a energia do
eletron na presen¢a do campo eletromagnético ({E)m.s = e*&f/4mw?) é muito menor

que a energia caracteristica do sistema (no caso dos metais a funcéo trabalho ¢), tem-se:

ad , E
Vo= Z¢; exp [—z(lw + }-L-)] (2.4)
=0
onde E = p®/2m é a energia eletronica na auséncia do campo de radiagdo; com 1 «
Al  |Eoc/wl e
£ = Eo sinwt ; A= .;1‘0 cos wi
- —1 dA - Eoc
£ = ;A=
c ot w

Substituindo-se o valor de ¥ dado pela equagdo (2.4) na equagdo (2.1), tem-se, sepa-
rando-se os coeficientes da fungdo exp|—i(lw + E/h)],e retendo-se apenas os termos de

menor ordem, o seguinte sistema de equagdes para as fungdes iy [14,26):

-1 1o &2

TVZ +V(z)— E—lw|th + valq + ¢’1 2 =0 (2.5)
Uma vez que os coeficientes deste sistema de equagdes sdo fungdes continuas, pode-se
expandir as fungoes 1; em termos de exponenciais cujos coeficientes sao determinados
impondo-se a continuidade sobre as func¢bes ¢4 e suas derivadas na posicao z = 0, i.e.

na interface metal-vacuo [14]. Nessas condigdes, tem-se:

- f: dps fa(pe) In {1 + exp [—"’—‘R’—’f@—"’—] } (2.6)

com

lr) = V2L 15+ (s — Vi) x

hs
2
e2ET \"
2mhw?®

p? 1/2
D, z
(1 [n + thw] )
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onde

M. = 0 se Vy < nhw
" \/Zm(Vo — nhw) se Vg > nhw

onde D,(z) se obiém por iteragdo sucessiva de uma relagio de recorréncia [14]. Para
n = 0 a equagdo (2.6) fornece o valor da corrente termoidnica & uma temperatura T’

126].

Os resultados obtidos para a prata irradiada com um laser de Nd:vidro, sao a-
presentados na Figura 2.5. A linha tracejada corresponde aos resultados obtidos para
diversas intensidades quando nao se leva em conta o aquecimento da superficie metalica
pelo pulso laser, obtendo-se desta feita uma dependéncia da fotocorrente com a inten-
sidade Ipasgr do tipo j x I} ,sgr com n = 5, resultado esperado, uma vez que para
aprata ¢ = 4,74 eV e hw = 1,17 ¢V. A curva continua representa os valores obtidos
quando o aquecimento é levado em conta. Observa-se um aumento na inclinagac da
curva indicando a ocorréncia de emissdo fotoelétrica envolvendo um nimero menor de
fotons, como foi observado por exemplo com o tungsténio [39]. Pode ocorrer, também,
a emissdo termoibnica anémala [40,55,56], devido a criacao de “eletrons super quentes”

na superficie metdlica fria, o que serd objeto de nosso estudo nos Capitulos 3 e 4.

2.2.2 Tratamentos nao Perturbativos

Os resultados discutidos na segao anterior deixam de ser validos quando a inten-
sidade do campo de radiagao é tal que o valor do pardametro de expansao exige a inclusao
de virios termos para se obter a convergéncia da solugao. Nestas condigoes o tratamento
perturbativo se inviabiliza fazendo-se necessédrio langar mao de formulagoes alternativas

as quais & priori ndo impliquem em nenhuma restricdo quanto ao valor da intensidade
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Figura 2.5: Corrente fotoelétrica multifoténica para a prata, seb a agdo de um laser de
Nd:vidro
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da radiaczo eletromagnética interagente com os eletrons da superficie metdlica.

O primeiro formalismo & adotar tal metodologia foi proposto por Keldysh [7]
tendo sido aplicado com sucesso no problema da emissio fotoelétrica por Bunkin e
Fedorov [8] e Silin [11]. O trabalho de Keldysh, pelo seu espirito pioneiro abriu novos
horizontes na pesquisa em interagao de campos eletromagnéticos intensos com a matéria,
tendo sido objeto de extensos trabalhos de revisdo [57]. O mérito principal do referido
trabalho foi a obtengao das probabilidades de ionizagao para dtomos e sélidos sob
a a¢do de campos eleiromagnéticos intensos cuja “frequéncia” é menor que a ener-
gia de ionizacdo; i.e., campos nao ressonantes, identificando para o fenémeno duas
situagdes bastante distintas quando se compara a frequéncia do campo de radiacao
com uma frequéncia caracteristica w; dos sistemas atémico e sélido. No caso atémico
wi = b/ (2m.Io)Y/? e no caso dos metais w; = e&o/(2m.¢)'/?, (onde & € o valor de pico
do campo elétrico associado & onda eletromagnética interagente com o sistema fisico,

m, é a massa eletrénica, Jy é o potencial de ionizagao e ¢ a fungdo trabalho).

No regime de baixas frequéncias, ou campos ultra-intensos, onde v = w/w; € 1,
(7x € o denominado parimetro de Keldysh), obtém-se para o caso atémico {7]:

1/2 T .
exp {4_ 2mly Il _ IO] } (2.7)

3 eh& 5e2&¢

W — 3redy 13/’
°7 | 8h m!/?

Notemos que quando a frequéncia do campo w — 0 o resultado acima coincide com a

expressao para a auto-ionizacio de dtomos na presenga de um campo elétrico de [47).

No regime de altas frequéncias ou campos de intensidade moderada vx > 1,
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obtém-se para o caso atémico [7]:
I \** I I 26l
Wo = — 2+ 1) — (14 ——
M Aw (hw) eXP <hw +1) hw + 2mw?l, %

8252 I [hwt1 - I 1/2
( 2 ) P 2(}5“)-2-’;&; (2.8)

8mw2I0

onde A é um coeficiente adimensional da ordem da unidade; na expressao (z) simboliza

a parte inteira de z, Jj é o potencial de ionizagao efetivo:

el 1
I' =1 ©oz L+ = 2.9
Q D+4mw2 0[ +2’Y‘I2{l ( )

o qual leva em conta a energia cinética média eletrénica (E) .4 = €262 /4mw? devido a

oscilagdo do eletron na presenca do campo eletromagnético intenso, e @ é definida pela

integral:
o(2) = [ dy exp(y’ - #*)
0

Notemos que a equagao (2.8) corresponde i probabilidade de ionizagdo pela absorc¢do

simultinea de n fotons; n = {(f}/hw + 1)).

A extensao destes resultados para o problema da emissao fotoelétrica, como ja
mencionado, foi realizada primeiramente por Bunkin e Fedorov [8]. Neste trabalho os
autores consideraram o metal descrito por um potencial tipo degrau de Heaviside sob
a agao de um campo de radiacao descrito pelo potencial vetor E(t) na aproximacao de
dipolo [8]: .

—&ysiné

A(t) = ———— sinwt
() ———sinw

onde & é a intensidade do campo elétrico da onda eletromagnética e # é o angulo entre

o vetor de propagacao e a normal & superficie metalica.
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No instante ¢ = 0 o eletron é descrito por uma fun¢ao de onda do tipo:

-,

kz

U(zx,t) = exp (%2—t) vp + / dp c5(t) v3(z,t) (2.10)
com ¢;(0) = O sendo a fungao de onda ¥z(z,t), de acordo com Keldysh (7], descrita pela
solugdo de Volkov [58,59]:

e =\ dt
Uplz:1) = ¥y cag e XP [%/O (5— E-‘W')) —] (2.11)

A fungio de onda y5(z,t) leva em conta os efeitos do campo intenso de radiagao
sobre o “eletron livre” fornecendo segundo Keldysh a descrigao correta dos processos de

tunelamento e emissao fotoelétrica multifotdnica dada pelas equagdes (2.7) e (2.8).

No sentido de determinarmos a fotocorrente necessitamos calcular a probabili-
dade de transigao eletronica entre os estados ¥; e %, por unidade de tempo, a qual é

dada por [54]: ,
b e

t—oo t

O resultado obtido é integrado sobre todos os valores possivels de momentum
dos eletrons emitidos e sobre todos os estados eletronicos no interior do metal. Tem-se

desta feita [8]:

. mewd TV Pa3I2g84 o 5/4 — g/7)?
. Ly L B T
w |

3276h3/ 1+ ¢?)1/? q*

oo ﬁ%%ﬁﬂz éaeKn}Uﬂuzq]@‘g—wﬂqﬂ
o {—2 [n (Sinh—l (1 +_qq2)1/2) T2 fq;)m] } (2.12)
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onde

_ emV)e o @mg)Vhe L EE ¢
= eé, » P e, ’ T 2mhwd T hwA?

; $=Vo— EF

sendo

1 z>0
G(I):{o <0

eny = {£(1/2+~%)}+1); & = £sind, onde {z) tem o mesmo significado que na equagio

(2.8); sendo a fun¢éo J(z) definida por:
Jz)=lim [ d i
(z) = 0 ) ¥ (2 —1€)?*(z — ix)1/4

A expressao (2.12) pode ser simplificada nos casos limites em que vr > 1 ou
7r € 1. Para vp < 1 devemos levar em conta um nimero grande de termos na soma

sobre n, permitindo-se substituir a soma por uma integral, resultando:

L 2enV, s {—4 \/2m¢3/2]

TT g am) g O 3 he

(2.13)

Este resultado difere do obtido para a emissdo em presenga de um campo estatico
apenas quanto ao fator pré-exponencial [60]. Isto se deve & forma aproximada da fungao
de onda ¥, (z, t) escothida, uma vez que nio sio levados em conta os efeitos devido a carga

imagem, resultante da ejegdo eletrénica da superficie, sobre o estado final eletrénico.

No limite oposto, i.e.; 4p > 1 podemos considerar apenas o primeiro termo da

série na equagdo (2.12) resultando:

. pe mw? K3 1/2 2 e2f2 \™
3“4\/6 5 (hw) exp(2ng — &v;) S (2.14)

onde p = (£(1/2 +~F) + 1) — £{1/2 + ~%).
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A equagao (2.14) descreve o efeito fotoelétrico devido a absorgdo de ng fotons.
Este resultado é tanto melhor quanto maior for o valor do nimero de fotons ny envolvido
na emissao eletronica. Esta deficiéncia se deve principalmente i escolha da fungio de
onda para descrever o eletron emitido, a qual nio leva em conta os efeitos do campo

eletromagnético sobre a barreira de potencial metal-vécuo [22].

O tratamento do problema levando-se em conta o movimento eletréonico paralelo
a superficie metélica (transversal & emiss@o) foi executado por Silin [11], o qual utilizoun
o modelo de Sommerfeld para o metal assumindo-se que o campo eletromagnético nao

penetra no metal. O problema consiste em se resolver o sistema de equagdes [11]:

BY(r, 1
;2%(n.1) v2+v]\y( ) £<0
ot 2m’ . 2.15)
2Y0 Y Paey eso &
Y = |37 sin w T, T

Adotando o sistema de unidades em que e = A = m = ¢ = 1 e assumindo solugdes do

tipo:
. t
U(rt) = Ylz.)exp {Lipy +pz— (7, + pi)]} z <0
_ - L2 . 9 £ty
V(r,t) = &(z,t)expii|py+ p.z — -2-(;0" +p;) - 5;;/ sin wt' dt’ x>0
(2.16)
obtém-se as equagdes:
OY(z,t 1 8°
1¢—(I——) = ———— —V!¥(z,t) 2<0
ot 2m* 63:2 (2.17)
qu(z t) 1 6% to(z.) 250 .
ot 5 5oz z sinwt| ¢{z,t) =z

cujas solugoes sao:

2 . . +m - .
¥(z,t) = exp [z’t (V - 2‘"”*)] X {e"’”’ —ePT 4 Y ¢,e"‘“’“'m} <0 (2.18)

m l=-00
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't .
Q’)(I,t) = Z Im ( & ) exp [ Gn (:L' + %Coswt) + %q:] {_’:E'In—Zm (%Qn) +

n,m=—o0o qﬂ-
400 2 -
Qit2m + Ly uLi £
+ el am—t (——qn) Y z>0 2.19
I;@ 2 -t { 340 ) %1 (2.19)
onde
pi(pz) = /P +2milw  {Im(p) 2 O]
Gulpe  B) =21V + E(m” 1) = p2 — na]  [Im(gs) <O
2, 2 2
p, P &
E — ¥ £, V! = V —
2m* T
Jm(z) é a funcdo de Bessel e I,(z) é a fungdo de Bessel de argumento complexo; e
w 21!'/&1) . pi
Y = ~2~1-r/0 (0, t) exp {zt l peri V]} dt (2.20)

é determinada 3 partir da solugao do sistema de equagdes lineares [11}:

Z In-2m—i ( iq )J (é%) (fhzwm - iPtqn) =

tm=—o0
£ £?
~21p2qn Z Ii—2m (_w Qn) Jm (g)‘g) (221)

O restante do célculo segue a formulagao anterior [8], Obtém-se, assim, para a

fotocorrente emitida:

2 1o “ @ 15/2
j({,,w) o 10! [ Ez ‘| (2?71 Ep)

2w3 30723/ 2w

1 V! = lgw]** V' = lyw
1— (V' —1 5—3 .
{ o ow)[ = ] . (2:22)

onde, com a mesma notagao anterior,

2 2
[0=<?_—t_§.?_&i.+1>

W
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e 8(z) é a fungao de Heaviside.

A diferenca fundamental entre os resultados descritos pelas equagdes (2.14) e
(2.22) é que esta é vilida para qualquer valor de !y (nimero de fotons envolvidos no

processo de emissao eletronica).

As pequenas discrepancias entre as estimativas teéricas feitas para o ouro quando
irradiado com o segundo harménico do laser de rubi [hw = 3,57 eV (j(A/em?) ~
10*I% ,5zr)] € 0 observado experimentalmente (18], (7(A4/cm?) ~ 10721} ,cpp) se deve
ao modelo exiremamente simples adotado na descricao do metal. No caso em que
hw = 1,786eV, (laser de Rubi), a diferenga entre a estimativa teérica (j{A/cm?) ~
107113 s z») e o observado experimentalmente (f(A/em®) ~ 1071} ,czp) se deve ao
fato de que neste caso tres fotons correspondem a uma energia que é praticamente igual
a g, (3hw — ¢ ~ 0,558 eV =~ Ep/10; ¢ ~ 4,8 eV; Er ~ 5,5 eV}, sendo necessério con-
siderar a geometria especifica da superficie de Fermi para o ouro quando da integragao
sobre 0 momentum dos eletrons emitidos e nao a aproximacgao de superficie esférica
assumida nos calculos, uma vez que nesta situagao a maioria dos eletrons participantes

do processo de emissao se encontram com energia préxima & superficie de Fermi.

2.3 Meétodo da Translagao Espacial

O surgimento de fontes de radiagido operando em regimes de intensidade de
105, 10° e mesmo 10'? Watt/cm?, inconcebiveis ha vinte anos atrds, ensejou o apa-
1 ] 7

recimento de formalismos alternativos ao de teoria de perturbagao no tratamento de
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problemas de interacao de campos eletromagnéticos “ultra-intensos” com a matéria
[57]. Dentre estes formalismos alternativos, estio aqueles que tem por base as trans-
formagdes unitérias, as quais tem sido aplicadas & uma vasta gama de fenémenos, per-
mitindo a obteng¢dio de resultados com implicagdes fisicas relevantes [57]. Dentre estas
transformagbes unitarias, uma tem sido utilizada em diversos tipos de problemas com
grande sucesso [61)—|63], desde sua proposicio em 1968 [64]. O chamado método da
translagio espacial (STM) consiste na transformagio de coordenadas de um referencial
inercial, para um referencial néao inercial, baseando-se essencialmente no formalismo de
Kramers [57] utilizado para remover singularidades que surgem quando se emprega a

aproximacao de dipolo em problemas de eletrodindmica quantica nao relativistica.

Nossa formulagiao explorard o STM para estabelecer um célculo alternativo re-
lativamente simples, frente aqueles que acabamos de considerar. Faremos, pois, nesta

se¢3o, uma abordagem ilustrativa do STM, para realgar suas potencialidades.

Como ponto de partida consideremos a hamiltoniana de Landau para um eletron
sob a agdo de um potencial V (7), na presenca de um campo eletromagnético descrito

pelo potencial vetor A(F,t). Na aproximagao de dipolo tem-se:

1 [k e~ \’ 8¥(7,1)
— | =V + - %4 1) = th——— 23
[m (z. +CA(t)) +V ()| () = ihe (2.23)
Definindo-se a tranformagao unitdria 2 dada por:
Q = 0)B/B gmnlt)/n
onde
§(t) = — [‘;i(t') dt'; n(t) = e’ f‘}i?(t') dt'
" me P e
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¥(F,t) = N(F,1)
pode-se escrever a equagao (2.23) na forma:

9¢(7,1)

o (2.24)

—L[EV]¢F9%+VF—5ﬁD¢FJ%=m

2m |
na qual a dependéncia da hamiltoniana com o campo de radiagido foi transferida do

termo de energia cinética para o termo de energia potencial.

Vé-se claramente da defini¢ido acima que a transformagio unitdria €“#/% é um

operador de translagao espacial:
T OPRf(F) = f(F - 8(1)) (2.25)

o qual representa um deslocamento para um referencial acelerado. De fato, definindo:

e —
§=— | —A(tY di' 2.26
6=~ [ ZA) (226)
tem-se
- —e 4
x = — Alt 2.27
&= — A1) (227)

A equagdo (2.27) indica que & é o deslocamento cldssico de um eletron livre, de

seu centro de oscilagdo na presenca do campo de radiagao £(t).

Quando se aplica o método da translagao espacial, utilizando a proposta feita por
Lima e Miranda [61], para o problema do dtomo de Hidrogénio na presenga do campo

de radiacdo eletromagnética obtém-se:

iha¢éi’ I [2ﬁm— +V(F- S‘(t))] ¢(7,1) (2.28)
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com V(FE-§ (t)) dado por:

' 2 7. 5m1 '
V{F-35) = ﬁ [1 - %} (2.20)

onde a = eA/mew.

Expandindo-se a equagdo (2.29) em série de poténcias e atentando para o fato de

que: o
7-5(t)

n" | |
r+ag2| “'-(2) : : (2:30)

constata-se que o potencial. de 'li_gagﬁ,'o do eIeﬁt’ron no 4tomo de Hidrogénio pode ser
representad_o., com bastante precisio, por: | |
—Ze*

Vir) = m (2.31)

Este resultado tem uma implicacao fisica extremamente importante, pois nos
. . * Sy - . . . -

assegura que a presenca do campo eletromagnético intenso modifica o potencial de
interacao do eletron com o nicleo, enfraquecendo a ligagao Coulombiana, o que consti-
tue uma maneira diferente de interpretar o problema da interacao da radiagao eletro-
magnética com o sistema atdémico.” Isto ilustra de maneira singular o que mencionamos
acima, 3 respeito das implicagoes fisicas fundamentais evidenciadas por este formalismo.
Nosso propésito agora é aplicd-lo, como mencionameos anteriormente, & estimativa do

efeito fotoelétrico nao linear em sélidos.
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2.4 Emissao Fotoeletrlca Nao—-Lmear no Limite Se—
ml-Classmo

Como nosso principal propésité é expor a fa,c'tibiiida.de da simplificagao de
cdlculos e a transparenma de mterpretagao com este formalismo, vamos adotar em nossa
abordagem do problema do célculo da corrente emitida por uma superficie metallca, na
presenca de um campo eletromagnético intenso, um potencial unidimensional bastante
simples, ma:s ilustrativo, para representar o aprisionamento do eletron na superficie
metdlica. Trata-se de uma generalizacdo do potencial de Cole [62], amplamente em-
pregado na literatura [62]. Adotaremos, também, em nosso tratamento do problema o
modelo de Sommerfeld {11] para descrever o comportamento dos eletrons de condugao

no interior do metal.

Nosso potencial, esquematizado na Figura 2.6, tem pois, a seguinte representagao:

Figura 2.6: Potencial de -apr:'siondmento do eletron na superficie metdlica
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2Vo
_f >0
V(:z) = 1 +Sz/au Z.__ .
T <

(2.32)

onde V;; é uma constante que depende das caracteristicas intrinsecas do metal, e ag é o

pardmetro de rede do metal.

O procedimento quintico usual para o célculo da fOtbc'orrent_;e & partir de uma
dada representacac para o potencial de intel_'agé,o eletron-metal, consiste em se resolver
a equagao de Schroedinger (2.23) obtendo-se as fun¢des de onda para o sistema a partir

das quais se calcula a fotocorrente através da equagdo (2.2).

. Nossa proposta consiste em se aplicar.a transformagac de Henneberger [64], na
versao unidimensional da equagéo (2'.23.) com V(z) dado por (2.32), obtendo-se a versao

unidimensional de (2.24) na qual:

. W 2Vy . . '
V($_6_(t)) = T oo et - (2.33)
onde o . .
a - ef 2 -190A - . =
=2 o= = =22 A= Apsinwt
A= e= E(t) = ——5;5 A= Aosinw

(na aproximacio de dipolo A = A(t)) |
e utilizar o tratamento semi-cléssico WKB [64], para o cdlculo da probabilidade de .
tunelamento do eletron na superficie metélica, na presenca do campo de radiagio e a
partir dai, calcular por exemplo, a..carga, tot.a_l emi:tida, pela superficie. Uma vez que
em nosso modelo de gas de eletrons livres a fréqﬁéncia' de tunelamento para incidéncia

normal, dada por

= 20 ()

20 \ M

(onde E e m sdo a energia e a massa do eletron, respectivamente), é maior que a

frequéncia do campo eletromagnético, podemos considerar a média temporal, calculada
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sobre um perjodo de oscilagdo, do potencial modificado pelo campo V (z — 6(t)):

w fz«/ww 2V dt

V=600 =5 [ 1 e e (234

A integral da equagdo (2.34) néo pode ser expressa analiticamente em forma

fechada; contudo uma vez que A = a/ay {onde a éa amplitude de oscilagao do eletron

devido & presenga do campo), para valores tipicos de intensidade dos lasers utilizados

nos experimentos, é muito menor que a unidade, o fator e*¢**“! pode ser expandido em

série de poténcias de Acoswt. Efetuando-se a expansio, e retendo os termos de ordem

“‘igual ou inferior a segunda e, calculando-se a média temporal tem-se:

Vo
1+ [1 + (ﬁ_')z]_e,,a"

(V{z-6(t) = (2.35)

Na aproximagac WKB, a probabilidade de tunelamento do eletron é dada por:
' 1/2

~E{ dz (2.36)

. NEN 2y,
P(E) = eXp —'—h—m[ ! 0 7
o zl.; 1+ [1 + (2%_;,) :I.el:/dn

(onde z; e zy; (vide Figura 2.6), sdo os pontos de retorno cléssico).

Definindo os parametros adimensionais:-

a——___,_l.?m_. _293'-__._‘_sz
e a var_ié,veli |
7 = ﬁez/au'
com '
B=1+ ("2“{5)
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tem-se;

P(E,f) = exp [-’1 ]:2 (1 - az)f/% &1 - (237)

1+z2 z
onde z; = f e 2, = 1/a,

A integral da equagéo (2.37) pode ser resolvida analiticamente. [65], resultando:

| Ba+e) VG,
12+ (1—aﬁ+2\/1 (1-a)8 — ap?

exp {'7\/5 arcsin[ —2af+1- _a] } . (é.38)

P(Esﬁ) =

1+ao
paral < 8 <1/a.

Os resultados para P(E,B), para varios valores de E, estio representados em
fungdo de §, para a ouro, na Figura 2.7. Verifica-se que a. probabilidade de tunela-
mento cresce 3 medida que a intensidade do campo eletromagnético aumenta, tendendo

eventualmente & unidade para o valor de =1/a.

Na Figura 2.8 apresentamos o vaior do potenc1al mod1ﬁcado na or;gem ie V(z=
0) em funcdo do pa.ra.metro Je) para a. ouro. Verlﬁca—se que para 8= 1 / a a altura da
‘barreira se iguala ao valor da energia de Fermi. - Entende-se & partir desta Figura o

comportamento P(E — Er, — 1/a) — 1 apresentado na Figura 2.7,

Para calcularmos a carga que atravessa uma area infinitesimal ds em um intervalo

de tempo 7, consideremos o esbogo da Figura 2.9:

A componente da velocidade ao longo da normal & superficie é dada por:

Vp = ¥ f =|0]|cosd
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Figura 2.7: Probabsl:dade de tunc!amento em fung;aa de ﬁ para a ouro para dzferentes
valores da cnergza cletronzca
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Figura 2.8: Potencial de aprisionamento eletrénico para o ouro modificado pela presenca
do campo, para z = 0, em fungdo de 8. O potenc:al tende assintoticamente (f — 1/a)
para o valor da energia de Fermi.
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Superficie

Figura 2.9: Geometria utilizada no cdleulo da fotocorrente i) partir da probabzlzdade de
tunelamento dada pela equagdo (2.38). '

O volume dV do cilindro de 4rea transversal ds e altura ap é:

1/2
2E) cos 8 dt

dV ——ds(

. A-carga Q(T) é calculada através da relagdo:
/2 | e C o
(r) = f f f eg(E P(E B)ui(E) ds aycosd df di B (2.39)
#=0 Ji=0 = R _

onde:

(2E.)‘/2 cos f
W = {— :
m 2ag

é a frequéncia de t-une]lamen.t'o; aqui
(2m)3./2E1./'“.'.

om)7(E) = T

é o ntimero de eletrons por unidade de volume em um intervalo de energia dF entre E

e E+dE. ¥(FE) é a funcao de distribui¢ao de Fermi tomada em T = 0.
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Substituindo-se os valores de wi, g(E), 7(E) e P(E,B) na equagio (2.39), e

integrando em & e ¢t tem-se:

_meTEF ds ) , ,
Q) = "k fE P(E',§) dE (2.40)

A equagio (2.40) foi resolvida numericamente no computador VAX-11 /780 uti-
lizando-se as subrotina.s_de integfagéo da biblioteca NAG [66]. Os re_s_tlllltados obtidos
‘para o ouro (Er = 5,5: eV, ¢ =4,3 éV), para 7 = 2.ns se encontram apresentados na
Figura 2.10. q

| . . ¢

Examinando a Figura 2.10, vemos que nossos resultados, em que pese a relativa
- simplicidade.do_. modelo -utilizado;. pouco fica a dever, na sua capacidade predictiva
is formulagoes bem mais elaboradas que‘di.s'cii?timt)s na 'segﬁ'é anterior. De fato, da
inclinacao bilogaritn.l.ica (n = dlog .Q /dlog I) na Figura 2.10 cbtemos o valor n = 2,23,
em excelente concordancia com o valbr experimental de n = 2,2 4+ 0,1, nééta_. i'egiéo de
intensidades [49,51]. Igualmenté, a variacao de n com a intensidade do laser também
esta presente sendo mais um aspecto concordant_g com as determinacgdes experimentais
[60]. Nao nos foi poséi've] aferir com maior precisao a predigib do valor absoluto da
corrente pois os valores exper-imentais Sé'.o em geral' exbrésSos em termos relativos [21,8].
De qualquer forma as pr1nc1pals caracterlstlcas do efelto fotoeletrlco nao-lmea.r no ouro
sS40 amplamente reprodumdas em Nosso trata.mento, como acabamos de demonstra.r
Nao deixa de ser grat:ﬁcante o fato de que isso foi conseguldo usando um tratamento
simples na sua concepga.o, mias ca,pa,z de exibir com muita transparéncia a argumentagao

flSICB. em que se respalda
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. |o‘[__ =

Q(c)

“/' Pendente = 2,23

e I
| I { GWatt/cm?)

10

Figura 2.10: Carga total emitida por uma superficie de ouro quando irradiada com um
pulso laser de duragdo 7 = 2 ns, em fungdo da intensidade do laser.
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Capitulo 3

Geragao de “Eletrons Quentes”
em Superficies Metalicas Frias:
Teoria

3.1 Introducao

A p0551b111dade de se estabelecer um desequlhbno termlco entre eletrons e a rede
crlstalma numa, superflme metahca, Le. a gera,ga,o de temperatura.s eletromca.s maijores-
que a temperatura da rede crlsta.lma f01 esta.belecxda. Ja na deca,da de 50 antes mesmo do
advento do laser [1] quando as condlgoes experlmentals para o seu aparecunento foram
atxngldas Desde enta,o 0 a.ssunto tem sido, contlnuamente obJeto de reiterados estudos
teorlcos e expenmentms [2}-(3]. O ponto chave é que se os eletrons de superficie de
um meta,l forem 1rrad1ados durante perlodos de tempo (ﬁa,e,) menor que o tempo de

rela,xaga,o (de energia) eletron—fonon (7e-y), criam-se as condicdes para que os eletrons
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assumam uma temperatura bem mais elevada queé a da rede cristalina. Contribuem para
isso o-pequeno calor especifico do “gds de eletrons livres”, comparado ao calor especifico
da rede cristalina, e o fato que o mecanismo de transferéncia de energia eletrons —

fonons fica essencialmente “congelado” quando 7igser <€ Tos.
f

- O desenvolvimento de lasers operando em regi_rhe pulsado, fornecendo pulsos ul-
tra-curtos de radiacgao eletromagnética, duraééo dentro dos limites mencionados acima,
tornou factivel o estudo experimental detalhado do desequilibrio térmico eletron-rede e
suas consequéncias, abrindo a possibilidade de investigacao de toda uma vasta gama de

fendémenos em metais [5,6] e em semicondutores |7].

Dentre os processos fotoinduzidos que sofrem influéncia dos efeitos do aqueci-
mento ultra-rdpido dos eletrons de condugidoc em metais, estéd o fenémeno_ do efeito
fotoelétrico multifotdnico, caracterizado pela emissao de eletrons peid absor¢ao de mais
de um foton, sendo a energia do foton menor que a-.fﬁngio trabalho do metal. Isto
ocorre quando a superficie € irradiada sob condigdes apropriadas por pulsos lasers de
alta intensidade [8,9]. A detecio experimental desta influéncia explora o fato de que o
aquecimento 6ptico de um metal aumenta a popﬁiagé’o eletrénica dos niveis de energia
acima do nivel de Fermi. Nestas condigbes torna-se possivel que a emissao fotoelétrica
multifotonica se dé envolvendo um ndmero menor de f-otoné ._do que seria necessirio
na auséncia de aquecimento. Este fendmeno, denominado emissao fotoelétrica termica-
mente assistida é seguramente favorecido pele _aqu;eciiﬁeﬁto desequilibrado dos eletrons,
< héd indicac¢oes de sua ocdrféncia, por-exemplo, em suﬁerficies de tungsténio utilizando- .
se pulsos laser de 75 f 33_ de duragao, observando-se um atraso de algumas centenas de

femtosegundos entre a absorcdo do pulso de aquecimento e a emissao.
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Outro processo influenciado pelo desequilfbrio térmico eletron-rede é a meodi-
'ﬁcagéo termicamente induzida da reﬂetividade metélica. Isto se deve, novamente, i mu-
danca da distribui¢ao de populagao de estados eletrénicos prf’)ximos'- a0 nivel de Fermi.
No presente caso o aquecimento afeta diretafnente a absorgao de fotons com energia
correspondente a transi¢oes do topo da banda-d para o nivel de Fermi. Investigagoes
experimentais revelaram ¢ estabelecimento de um répido transiente de aquecimento e
resfriamerito eletrénico com um perfil temporal de temperatura que a;compé,nhava a
forma. do puléo laser. ‘A" analise do experimento mostrou-se consistente com um aque-
crmento dos eletrons acima da temperatura da rede cristalina {10, 11} Apesar do dese-
qmllbno térmico eletron-rede ter sido demonstrado indiretamente nestes experimentos,
a .prec1sao' temporal das medidas nao foi suficiente para resolver a relaxacao de energia
eletron—fonon diante dos outros processos. Em uma série de trabalhos ainda mais re-
centes a termo-modulagao da transmissividade [12,13] e da refletividade [14,15] puderam
ser nﬁedidas;, com resolu¢ao temporal de ferntosegundos. Isto forneceu, pela primeira vez,
a oportunidade de investigagao, em tempo real, da ocorréncia de situacoes de dramdtico
desequilibrio térmico entre eletrons e a rede cristalina, possibilitando ainda o estudo
da dinimica do processo de resfriamento eletrénico {16]. Nestes experimentos [12}-[15]
observou-se tempos de .rela,xagé.o de energia eIetroﬁ-fon’dn de 1 a 4 picosegundos ein
filmes finios de cobre [13] e 2 a 3 picosegundos em filmes de our6 de 1000 A de espessura |

depositados sobre substratos de safira [15].

Por fim, citaremos um outro importante fenémeno, de grande-interesse tedrico
e experimental, que 56 ocorre quando se desencadeia’ esta situagdo de profundo dese-
S Vs NP i . : - p “ ..'~ -~
quilibrio térmico entre eletrons e rede num metal. Trata-se da chamada “emissac nao
inercial” [3,4], {17]- {20] de radiagdo térmica pelo “gds de eletrons quentes™ que seré

objeto de detalhados estudos nesta Tese. As condigbes experimentais necessérias para
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que ela se produia e possa ser observadasio bastante éspeciﬁc.as. 'T_ipica.niente, incluem
a absorgao pela superficie de uma amostra metalica de um pulso de -ra;dia;g-é.o -infrdver- _
melha de curta dui‘agé,o-, (fornecido por exemplo por um laser-de Nd:vidro, A = 1,06 um,
operando em regime de “mode-locking”), resultando diretamente no incremento da e-
nergizi,- e portanto da temperatura dos “eletrons de condugao” os quais se termalizam .
entre si “rapidamente” (tempos da ordem de 107'° s ) através de espalhamento eletron-
eletron; sobrevem, en(_'.éo, um processo de relaxagio eletron-fonon com transferéncia de
energia para a rede -criétalin_a, 6 que se d4 niuma escala de tempo grande, comparada
a(;uéla em que se proéessa; o aquecimento dos eletrons. Devido a pequéna razao entre
as capacidades térmicas eletronica e da rede cristalina, ocorre o favorecimento de uma
situagao de forte desequilibrio térmico entre os eletrons :de superficie e a réde. - Assim,
‘a temperatura eletrénica T, assume valores’ consideravelmente maiores que a tempera-
tura da rede cristalina T;. Por outro Ia.do,‘texh-_se, também, T, apreciavelmente maior
que a temperatura de Debye para o metal. Ness.as condigdes, a energia trahsferida,
por unidade de tempo, pbr unidade de volume, dos eletrons para a rede cristalina é
convenientemente expressa por:

nin,m.v?

W::g[Te——-T"] ; 9= 61-'me6

(3.1)

onde g, é a cons’_ca_nté'de acoplamento eletron-fonon, e expressa a energia transferida
dos eletrons para a rede por unidade de tempo, por unidade de volume, p’-o-r-'ﬁ-nid_a,d'é de’
temperatura. Na sua expressio figuram: _h, = densidade de életfons livres do material,
m. = massa do eletron, v, = velocidade de propra;é;géo- do som no material, 7, ; = in-
tervalo médio entre colisoes eletron-fon no metal (témp_o de_réla.Xa(;iio eletron-fonon). A
equagao (3.1) é vélida quando 7,y ~ 1 /Te, sendo 'p.or_.ta.nto a conétante de acoplamento
eletron-fonon independente da -tefnpera.tura dos eletroné.- Estimativas baseadas na con-

dutividade elétrica de alguns metais tipicos, usando a aproximacao de gis de eletrons
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livres fornecem valores de ¢ da ordem de 1017Wm'3K L. O tempo- caracteristico de
transferéncia de energia dos eletrons de condugdo para a rede cristalina, por meio de
colisGes miltiplas, ¢;/g (onde ¢; é o calor especifico da rede cristalina) é da ordem de
10710 3 1071 [2]. Isto requer, para assegurar o estabeleciments de uma diferenga con-
sideravel de temperatura, entre os eletrons e a rede, o uso de pulsos de radiagdo com

duragio menor que o referido tempo de transferéncia.

"Nosso trabalho demonstrou que “temperaturas e!etromca.s da ordem de 1 eV
(T = milhares de K) podem ser alcangadas em um metal quando os parimetros do pulso
]aser 530 escolhidos de maneira apropriada. Para a maioria dos metais se a temperatura
da rede T;, for mantlda dentro de algumas centenas de K evitam-se danos & superficie
decorrentes da forma(;a.o de plasma (emlssao de ions da superfme meta.hca, devxdo a0

seu a,quecnnento pela absor¢ao de intensa radxagao eletromagnetlca)

Na secdo que segue desenvolvemos a teoria necesséria para a interpretacio fisica
do desequilibrio térmico entre eletrons e rede num metal submetido a agao de um campo

intenso.

3.2 Teoriado Super-aquemmento Eletronico em Me—
tais Irradlados com um Laser Intenso | |

- Um metal aquecido por um pulso de radiagio eletromagnética de curta dura-
CA0, Tigser < Tiransfy (onde Tiransy € O lempo necessario para os eletrons transferirem

energia para a rede por multiplas colisdes), .pode ser considerado do ponto de vista ter-

53



modinimico como um sistema descrito por duas temperaturas; a temperatura eletronica
(dos eletrons de condugdo) T, e a temperatura da rede cristalina T;. A termalizagao
eletrénica por colisdes eletron-eletron ocorre, como dissemos antes, em intervalos da
ordem de 10~'%s. Assim, faz sentido definirmos T, i)ara .ﬁ,;m ~ 107325, Neste estado de
deseqﬁilibrrio térmico a evolugso temporal de T, e T; é descrita por um par de equacoes
diferenciais parciais ndo-lineares acopladas, que estabelecem o balango macroscépico de

energia entre os dois subsistemas:

a7,

v T, rri V- T, 1) VT — g (T. — T3) + P(7,t) | (3.2)
cs% =g(T.-T) (33)

Aqui T, {7,t) sio os perfis de temperatura eletrénico e da rede cristalina; P(f,t) é a
densidade de'poténcia (ou a intensidade) absorvida pela superficie metélica; v é o calor
especifico eletrénico do metal, x{T.,T;) é a condutividade térmica do metal (os demais
“simbolos forarn anteriormente definidos). Para temperaturas eletrénicas muito maiores
que a temperatura de Debye, a condutividade térmica do metal pode ser representada
como X = xole/T; onde xo é o valor de equilibrio térmico da condutividade (i. e. para
T. = T:). Para simplificar os cé.-lculbs, mas sem perda de generalidade no tratamento
tedrico do problem.a, admitamos um modelo unidimensional da propagagao do calor. Ele
é aplicdvel na situagdo experimental de nosso interesse, pois para intervalos temporais
da ordem de 7j4,., a difusio térmica superficial [para fora da 4rea iluminada (~ 8 mm?))
é menor que a difusdo térmica volumétrica para o interior do ma,térial, em uma regiao
de extensdo da ordem da profundidade de penetracao da radiagio eletromagnética no
material (6 ~ 150 A ). Tomemos um sistemé, de coordenadas cartesianas tal que o eixo
z seja perpendicular-a superficie do metal (vide Figura 3.1), com z > 0 da superficie

para o interior do material. Neste caso tem-se:

54



Figura 3.1: Geometria utilizade no modelo unidimensional do transporte de calor

T, 8 [T.on.] . | |
’)‘Te“é—t— = Xoé‘; [T, s J - g (Te T‘:) + -P(Z, t) (3.4)
aT, | :

C; Y =g (Te - T;) _ - B o (35)

A energia absorvida pelo metal por unidade de volume por unidade de tempo é

dada por:

Pz,1) = (1~ R) aloe™ f(t)  (39)
onde R é a refletividade do material, o é o coeficiente de absor¢ao do material, I € a
intensidade do pulso. de radiagdo e f(t) é a fungio que descreve o perfil temporal do

pulso de radiagio laser.

A refletividade pode ser calculada por {23,24]: -

_a®+ b —2acosf+cos’h.
" a4+ b2+ 2acosf + cos? f

(3.7)

onde

- 1/2
20 = [(n2 — k* ~ sin? 0)2 + 4n2k2} + (n2 — k* — sin? 0) (3.8)
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modinamico como um sistema descrito por duas temperaturas; a temperatura eletronica
(dos eletrons de condugdo) T, e a temperatura da rede cristalina 7;. A termalizagéo
eletrdnica por colisdes eletron-eletron ocorre, como dissemos antes, em intervalos da
ordem de 10755, Assim, faz sentido d-eﬁn;irmosJTe_. para Tiaser ~ 107125, Neste estado de
desequilibrio térmico a evolugdo temporal de T;_é 'T,;_é deécrita por um par de equagdes
diferenciais parciais nao-lineares acopladas, que estabelecem o balahgo macroscépico de

energia entre os dois subsistemas:

aTe . : r
7T, 5= VT T) VL] - ¢ (T. - T) + P71) (3.2)
aT; |
c,'a—t =g (Tc I;) (3'3)

Aqui T, {7,t) sdo os perfis de tempe.ratura. eletronico e da rede cristalina; P(r,t) é a

densidade de poténcia {ou a intensidade) aBsorvida pela superficie metalica; v é o calor

especifico eletrénico do metal, x(T,,7;) é a condutividade térmica do metal (os demais

simbolos foram anteriormente definidos). Para temperaturas eletrénicas muito maiores
‘que a tempefatura de Debye, a condutividade térmica do metal pode ser representada

como x - XoTe/T; onde xo é o valor de equilibrio térmico da condutividade (i. e. para-
T. = T:). Para simplificar os c_élc-lilo's, rnas sem perda de genere_'_xlida'd_.e no tratamento

tedrieo do problemé_,_ admitér_nos um modelo unidimensional da propagagcao do calor. Ele |
é aplicivel na _sit_uagélo experimental de nosso interesse, pois para intervalos temporais

da ordem de 714, 2 difusio térmica superficial [paré fora da drea iluminada (~ 8 mm?)]

é menor que a difusao térmica volumétrica para o-interier do material, em uma regido

de extensdo da ordem da profundidade de benetraqﬁc da radiagao eletromagnética no

material (6 ~ 150 A ). Tomemos um sistema de_coordenadas cartesianas tal que o eixo
-z seja perpendicular 3 éu_perficie do metal (vide Figura 3.1), com z > 0 da superficie

para o interior do material. Neste caso tem-se:
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Figura 3.1: Geometria utilizada no modelo unidimensional do transporte de calor

O, 9 [TOL]_ .. . o o .
€y -at = Q(Te - I:) . ) ) (35) |

A energia absorvida pelo metal por unidade de volume por unidade de tempo &
dada por: o "
Pz t) = (1 - R)ale™®f(t) | (3.6)
onde K é a refletividade do material,  é o coeficiente de absorcio do material, Iy é. a
intensidade do i)ﬁlso de radiacio e f(t) é a fungdo que descreve o perfil temporél do

pulso de radiacdo laser.. -

A refletividade pode ser calculada por [23,24]:

- a*+ b —2acosf + cos? 8
a4+ b_z + 2acos 0+ cost

(3.7)

onde : S : :
: : : ' /2 _ .
2a% = [(n,2 — k* — sin® 0)2 + 4n2k2] + (n2 — k* — sin® 9) (3.8)
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1/2
26% = [(n2 — k? — sin 0) +4ni? ] - (.nz ~ k* — 5in? 0) ' (39)
quando a radiagio eletromagnética incidente é polarizada perpendicularmente i su-
perficie metélica; 6 é o &ngulo entre a diregdo do vetor de propagagio e a normal 3

- superficie. Os pardmetros n e k sio respectivamente o indice de refra¢do e o coeficiente

de extingdo Optico do matenal O coeficiente de absorgao « depende do comprlmento- -

de onda A, (medido no - material), da luz 1nc1dente na forma o =4nk/X [25].

Parase obter T e T; devemos resolver as equagdes (3.4) e (3.5) sujeitas & condigdes
de contorno apropriadas para a fonte de calor P(z,t) que seja especificada. Néo e-
xistem solugoes anahtmas fechadas para um sistema de equagoes diferenciais parciais
nao-lmeares acoplada.s sendo portanto necessarlo langar mao de a]gorltmos numerlcos
aproprlados [26]. Para tornar o sistema de equagoes mals aproprlado para a aphcagao
de- métodos numéricos convém adlmenswna.hzar mtelramente 0 problema, deﬁnlndo“

variaveis adxmensmnms adequadas. No presente caso, definindo-se 2! = z/6; t’ =1 / Tiaser

eT,, = e,/@p, podemos introduzir: _
ep 1 - R)al, e,
AE’Y_ D.;. BE.—)E%;' 'G’E-(——-.—-—)—a—q.;-Dié—E——
- GTlaser . . 96. o Q'.QD . 9Tiaser R

0 que permite reescrever as equacoes anteriores na forma:

o o meml ., o
AT: at' = B"'" [“j«?a .] (T' T') +Cexp(—a52)f( ) (3.10)
D%{T =(L-T)" = o (3.11)

onde 6 e Tgeer jé.deﬁnidos e com Op sendo a temperatura de Debye do metal. As cons-
tantes fisicas do problema serao calculadas explorando-se o modelo de gés de eletrons
livres para os metais. Os detalhes e as férmulas utilizadas em nosso's‘i:élculos-seré_o’

apresentadas no Apéndice-A.
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Os célculos foram feitos para a Ag, Au, Nie W, Os valores obtidos para:a constan-
te g, para 7..; e as demais constantes fisicas utilizadas se encontram na Tabela 3.1. ‘Na
Tabela 3.2 apresentamos os valores utilizados no célculo dos coeficientes adimensionais

A, B, C, e D das equagdes (3.10) e (3.11).

Metal n, x 1023{cm=3)  p(ullem)  v(m/s) - Op(K)

T Au 5,031 2,20 8240 165
Ag 5,856 1,61 3650 225
Ni 18,54 7,04 - 6040 450
W . 37,93 5,33 a 5410 400

Metal xoWm'K™Y) ~{mJmol 'K™1) ¢gx 107(Wm3K~!) 6 (A)

~ Au 318 0,690 ' 1,1646 119
Ag 428 0850 1,0544 121
Ni 91 7,1 1266 ' 165

W 170 13 B VIR S 939

~Metal ax10'(m™') . n k cy(ealmol™ K1) 1,_; x 107*(s)

Au '8,3815 0,272 7,07 6,06 2,7158
Ag 8,2867 0,226 6,99 6,07 3,7586
Ni 6,046. 2,85 5,10 6,23 0,2714

W 4,315 3,00 3,64 5,81 0,1753

Tabela 3.1: Propriedades de alguns meiais ¢ valores das grandezas associadas utilizadas
no cdleulo dos coeficientes A, B, C ¢ D dados nas tabela 3.2. Nota: 7._; foz calculado
com base no modelo de gds de eletrons livres {vide Apéndice A).

Metal A X Tigger h B C/(l - )IO D x Tlaser

Au  9,6287 x 107* 19,2822  4,3618 x 1077 21,4436
Ag 0,1349 27,7248 3,493 x 1072 23,4239
Ni  3,8859 x 1072 12,6402 x 10™% 11,0613 x 10~ 0,317

W 1,6069 x 1073 9,818 x 1073 3,3535 x 10~° 7,9325 x 1077

Tabela 3.2: Valores utilizados no cdleulo dos coeﬁcie'ntes adimensionais A, B, C ¢ D
(Tiaser € Ip devem ser usados em unidades de 1072 s e 10° Wc-m-'2 , respectivamente)
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As equagdes diferenciais parciais (3.10) e (3.11). foram resolvidas numericamente
para diferentes perfis temporais da fonte de calor P(2',t').. Os perfis temporais, f{t'),

escolhidos para representar o pulso laser sao gaussianas: -
flt') = exp|—(4log2) (¢~ t5)?] | (3.12)
resultando para o termo de fonte:

.. | Ié(zj,fi) = C‘ggp[-—aég' - (41og 2) (t' ;_tg)z-] | | | (3..13).

No sentido de e'studarm_os_'a' dependéhcia-da'temperatu-ra, de pico Tepmqez cOm a
posicio do maximo do perfil temporal d_(i pul_s_o-zlka;ser-ﬁzemos i, assumir os valores 1,3 e

1,5. Os mesmos 546 apresentados na Figura 3.2. =

1.20 IIII|III|lll_l|l.l.l.|lll
0.06

0.2

Int. Laser {u.a)

0.48

Q.24

SN EEEAEEARERER

gy dovabeygleg

0.00 . 0.70 . 1.40 2.10 . 2.80 3.50
' Tempo t' (u.a)

Figura 3.2: Perfis temporais do pulso laser (gaussianas centradas em ty = 1,3 {a} e

to = 115_ (b) )-
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Na solugdo das equagdes (3.10) e (3.11) consideramos, como condi¢ao de contorno -
que o fluxo de energia por unidade de tempo at_ra.‘vés da superficie metdlica seja igual a
poténcia irradiada por unidade de area; ou seja: -

aT.;| = o0eb03 T/ Nt » : .
ol Pt T4z = =0,¢) ~TH =0t - oo)] (3.14)

onde ¢ é a constante de Stefan-Boltzmann e ‘€ a emissividade do material. Para a
maioria dos metais € vale aproximadamente 0,05 [27]. Na Tabela 3.3 sdo apresentados

os valores da constante E = 0603 /x, para a prata, ouro, n1quel e tungsténio.

Metal E = 0c60° /Xo
Au 4,77x 10713
Ag 9,13 x 1071®

"Ni  4,6839 x 107!
W - 2,48 x 1071

-~ Tabela 3.3: Valores de E {vide equagdo (3.14) do texto) para diferentes metais.

~No estudo numérico do problema analisamos ainda a importéncia de se considerar

ou nao na equagéo'(&l.ﬂ), o termo de difusao

8 (T.aT;|
Bz’

Bas | T 8z

para diferentes valores de intensidade e duragao do pulso laser.

A escolha das intensidades de 60, 500 MWcm‘z, ’e 10 (.?VV.:m'2 para as duragoes
de 50, 6, e 0, 3 ps respectivamente, foi feita no sentido de se manter a fluéncia constante a
fim dé podermos analisar a influéncia do tempo de deposicao de uma mesma quantidade
de energia por unidade de 4rea sobre a superficie metélica, na obtencao do desequilibrio

térmico entre os eletrons e a rede.
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Os resulta_doss obtidos se encontram nas 'Figﬁra.s 3.3 a 3.38. Observa-se, que para
um pulso laser com as mesmas caracteristiéas,-i.'e.; mesma intensidade e duragio é mais
facil se estabelecer diferencas significativas de temperatura para o ouro e a. prata, do
que para o ﬁiquel'é o tungsténio, Estes resultados 55,0 condizentes éom as expectativas
do modelo de gés de eletrons livres, uma vez que neste mod_e]_o_ os tempos de colisao
“eletron-fonon” para o niquel eo tungsténio .sé'.o uma ordem de gré,ndeza menbres que

o0s respectivos tempos para o ouro e a prata (vide Tabela: 3.1).

E importante considerarmos, no presente c.o.ntexto, que .eletrons com excesso de
energia de aproximadamente 1 eV necessitam realizar da ordem de 50 colisdes para
completa transferéncia desta energia para a rede, pois cada.foﬁon acomoda energias
tipicamente da ordem de 0,02 eV (hwy =~ k@p) resultando num tempo de transferéncia
da ordem de 0,1 a 1 ps. Podemos inferir, entdo, que, ‘para o niquel e o tun-gsténio,
a transferéncia de energia (relaxagdo) é instanténea,. com relacao a pu.lsos laser com
duracac de alguns ﬁ'icosegundos (Figuras 3.21, e 3.24), ndo havendo como estabelecer-se
uma diferenca de t‘e‘mpefa,tura entre 0s e_letfpn_s livres e a rede, nesta escala temporal.
Na verdade, nossos resultados ind_icam. que diferenf;as significati#as de temperatura para
pulsos de 300 fs, séo aparéntes apenas o Ouro € a i)rata '(Figu'ras 3.27 e 3.30). Nesses
Casos o _perﬁl de teinpe'ra_tura. elétrénica praticamente a,éompa,nha o perfil temporal do
laser, confirmando as predigdes de qué, nas condicoes acima especificadas, a radiagao
emitida pelos eletrons, decprrente do desequili_b_;io térmico, no processo de relaxacio,

deve ocorrer simultaneamente & presenca do laser.
Nas Figuras 3.5, 3.8, 3.11 e 3.14 est30 ‘apresentados os resultados para o ouro,
a prata, o ni_qilel e o tungsténio qua.ﬁdo Tlaser == 50 ps, desprezando-se o termo de

. difusao na equagdo (3.10); i.e., pondo B = 0. Como se pode ver, as diferencas entre as
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temperaturas dos eletrons e dos ions nao sao significativas, pois nesta escala temporal a
transferéncia de enefgia. dos eletrons de superficie para a rede, pela geracao de miltiplos
fonons ocorre simultaneamente & agio laser uma vez que Tiqgnsy < Tiaser. Reduzindo-
se a duragdo do pulso para 7., igual a 6 ps, (Figuras 3.15 '.a-3..26). nota-se que as
diferencas entre as temperaturas de pico para o ouro.e a prata {Figuras 3.17 e 320 X
F.iguras 3.15 e 3.18) ficam maiores quando se despreza o termo de difusdo na equagao
(3.10}. Isto indica que para tais intervalos temporais o termo de_d‘ifuéiio'comega a ser
importante na transferé.ncia de energia dos eletrons para a rede. Reduzindo-se a.duragao
ainda mais para T, = 0,3 ps esta diferenca fica ainda maior (Figuras 3:29 e 3.32),
-rea.-lgando, assim, a-importancia da consideragio ou néo do termo de difusao. De fato,
isto pode introduzir erros considerdveis na estimativa da diferenga das temperaturas de
pico quando Tiaeer < Tiranssy i-€., quando a transferéncia de enérgia dos eletrons para a
rede, pela c'riags.o de fonons, torna-se conSideré,veImente menor durante zi acao do pulso
laser. Nota-se que o tempo necessario para as temperaturas se: igﬁa.la;rem fica =~ 50 %
~ maior que no caso de nio se levar em conta a difusio (conforme Figuras 3.27 e 3.29, por .

exemplo). -

- Nas considera.g('ies_.feitas até aqui, o pulso laser estd centrado em tj, = 1,3. Parase
exarninar possiveis influéncias da escolha de t; na amplitude do desequilibrio térmico, o
que nos assegura, tendo em vista-o formato gaussiano do pulso, que estamos levando em.
conta a excitacao térmica da superficie desde a-ch-ega.da. do pul_so, nas Figuras 3.4, 3.7,
3.10, 3.13, etc, apresentamos perfis das temperatur;;s ”eletrénica, e da rede centrando o
pulso-agora em ty = 1,5. Como se vé esta modificacdo néo introduz nenhuma diferenga
significativa nos resultados, o que era esperado pois a poténcia Optica que chega a
superficie permanece a mesma, (apenas o.pico da temperatura eletrdnica se desloca, :

como esperado),
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- H4 ainda outra caracteristica interessante dos perﬁ_s"térfr.lic.os_ revelada pelos nos-
sos calculos. Trata-se do “resfriamento” a valores abaixo da temperatura da rede, para
vérias combinag&es.de intensidade e duragdo do p.ulso, (veja-se, por exemplo, as Figuras
3.33, 3.34, 3.15, 3.16 para o ouro e 3.36, 3.37, 3.18, 3.19 para a prata). Isto ao contrdrio
do que possa parecer nao se deve & nenhuma “anomalia” do processo de célculo, mas
simplesmente ao fato de considerarmos um termo de difusio éf)enas para.'é. equagao
: qué Tege o comportamenté da temperatura eletrénica. Este “efeito” desaparece com-
pletamente quando se calculam os perfis de temperatura eletrénica e da rede em planos
abaixo da superficie, por exemplo, para profundidades de 86 .ou 106 (Figuras 3.39 e
3.40). Pode-se compreender este “efesto” na temperatura eletrdnica se considerarmos
a ocorréncia de uma fuga difusiva de “eletrons guentes” para fora da regido iluminada -

ainda durante a presenca do pulso laser.

Contrariamente ao que se viu até aqui para o ouro e a prata, nossos resultados
mostram que mesmo para pul#és com duracao de 0,3 ps ndo se consegue estabelecer
diferencas signiﬁc-a.tivas. (na escala do que ocofre com o Au eAg ) entre as temperaturas
eletronica e da rede.no_ 'cdso do ni'quel e do tungsténio. Veja, por exemplo, as Figuras
3.33 e 3.36. Este resultado tem uma explicagao plauSivél $€ COmpararmos as constantes
de acoplamento eletron-anon do n:iquel e tungsténio com as da prata e do ouro (vide -
Tabela 3.1), por exemp]b. Nota-se diferencas de até duas ordens de grandeza entre elas.
Isto nos leva a crer que diferencas consideriveis entre as temperatufas serao obtidas,
neste caso, apenas para pﬁléos pelo menos tres -W‘./-érze;;na'is curtos (100 [s), e fluéncias

100 vezes maiores, como o mostram nossas simulagoes nas Figuras 3.41 e 3.42.

A interpretégéo global de nossos resulfado_s é de que é possivel criar-se eletrons

fora do equilibrio térmico com a rede cristalina em metais desde que se use pulsos laser
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adequadamente curtos (Tjaser € Tiranss), Tespeitando-se o limite inferior imposto pelo
‘tempo necessario a termalizagao eletrénica (~ 107! s), e tendo-se o cuidado de manter
as intensidades abaixo do limiar de dano superficial, quando passa a ocorrer a ejegao de

particulas ionizadas da superficie.

Nas F igﬁras 3.43 e 3.44 mosiramos uma _viséio de conjunto dos resultados de
nossos calculos para os perfis eletrnico e da rede, tomando o caso do ouro como exem-
plo. Estao represe_ntadbs_ 14 os perﬁs.de temperaturé eletronico e idnica, para divers_os'.
planos abaixo da superficie irradiada (as .prqfundi-dad'esestio indicadas em unidades_'_
do comprirr‘iento. dé penetragao éptica _6). Os parametros assumidos para o laser sdo:

A=1,06 um; I — 500 MW att/cm? e Tigeer = 6 ps.

Para fechar a questao relativa as simulagdes dos perfis térmicos para eletrons e -
fons em -metais bombardeados pof pulsos ultracurtos de lasers intensos, cremos ser de
valia comentarmos, neste ponto de nossa discussio, a questao da validade ou nao do
modelo de Fourier [30] para o transporte do calor. Nossos cdlculos o usaram quando
resolvemos as equagdes (3.2) e {3.10), assumindo-o vilido na ésca,!é. temporal que con-
- sideramos. O modelo .de Fourier, estabelece que o 'ﬂqxo de calor_ ¢ proporcional ao
gradiente da temperatura. Esta hip6tese encontra dificuldades quando os intervalos
tempo_raié para as transferéncias térmicas sio menores qué o tempo médio entre colisoes

e]etfon;fono_n Teg (22 10714s).

Na verdade este modelo, ainda que uma boa hipétese de trabalho, amplamente
utilizada nos problemas de transferéncia de calor entre sistemas, ¢ passivel de criticas
[31,32,33], em particular por implicar em uma velocidade infinita para a propagagao

de calor. Uma formulagao rigorosa deve partir da teoria de transporte de Boltzmann -
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" Figura 3.44: Perfis de Temperatura iénica para diferentes profundidades
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[34,35], resultarido:

—

Jo = -xVT, - re_faai"-

onde Jg é o fluxo de calor e 7.y é o tempo de colisdo eletron-fonon.

(3.15)

A a,phcagao do resultado acima para o nosso s:stema fornece
aT'. . ._q_ E@; ._. A Te—f 2 Tl aT'
cot T8 |T! o “ ot

AT! +(T’ '_T,-')+Ce'_“”'f(t') (3.16)

" Tlaser at’
Nas condi¢oes ‘em que o segundo termo a d-n'elta, possa ser desprezado, recuperamos a
equagdo. (3.10), com a qual tra.balhamos reconhecendo tratar-se de uma aproxunagao
que se irnpoem, entre outras razoes, pelo fato de nao. exastlrem aigorltmos simples, para

a solucdo de equagoes diferenciais hiperbélicas, como existerm para as pa,-rabo_hca.s.

“Tendo caracterizado as condigGes nécessér_ias ao aparecimento de uma situa._géb de -
profun.do des’equﬂibrio térmico eletron-rede, bem como a evolugéo temporal dos perfis de
temperatura de ambos os sub-sistemas para diferentes metais, devemos agora analisar
as caracteristicas gerais da radiacao emitida pelos “eletrons quentes”, no processo de

relaxacao térmica.

- Consideremos que a s.uperficie‘ metalica seja bombardeada por pulsos curtos de ra-
diagao infravermelha proveniente, por exemplo, de um laser de Nd:vidro ()\_ = 1,06 um)

operando no regime de “mode- lockmg passivo ('rpw HMm =~ 5-100 ps) os quais aquecem 0s

2.1

e]etrons de superflcm Dev1d0 a alta densidade de fotons (7 fotons =~ 5,33 x 10%¢cm %571,
para I = 108 Wc_m- i Efoton = 1,17 eV_) o _a.queplmen_to resulta principalmente de
processos de absorgao simultanea de mais de um foton, ensejando tanto a emissao fo-
toelétrica nao linear, como a ejecao de ions por émisséo termoidnica. Uma parcela

nao desprezivel dos eletrons é deslocada para a “cauda” da distribuicio de Fermi,
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localizando-se bem mais préxima do pdtamar de energia correspondente a funcao tra-
balho {vide Figura '3.45). Estes eletrons transferem energia para a rede por miltiplas
colisGes, ou decaem para niveis de energia abaixo ou préximo ao nivel de energia de
Fermi emitindo radiagéo eletromagnética cujo comprimento de onda, para a maioria dos
metais, se encontra ha- regiao visivel do espectro. Nesta reg_i_.éo do espectro a radiacao
tem um fraco acoplamento com os fono_ns. da rede pois hwp = 0,02 eV; hwjsoon =~ 1
eV. Resulta assim, uma regido aquecida com espessufa deéde oticamente fina para esta
radia.gﬁo [36,37]. Podemos concluir entio que a..'emisséio desta radiagao dar-se-a prefe-
rencialmente para fora da superfl(:]e, atuando assim a. reglao llumlnada como se fosse

um em:ssor 1dea.1

Do exposto, vemos, entao, que é plausivel descrever-se a distribuicao espectral
da radiagao térmica emitida pelos “eletrons quenfes” por um espectro de COrpo Negro a
temperatura T,. A intensidade de radia¢io emitida I,,, por unidade de 4rea iluminada
S da superficie metalica, em um &hguio sélido 2, na frequéncia w, é dada pela expressao

[38]:
I. [1 — R(9, )] cos SNk dw
41rc~°’[em ~1].

onde f é o angulo entre a direcio da radiagao emitida e a normal 2 superficie, como

(3.17)

mostrado na Figura 3.46. R{6,w) é a fungdo espectral, da superficie.

Assuinindo-se que R(f,w), nas vizinhan¢as do méximo, dependa suavemente de w,
podemos integrar a equacéo (3.17) com respeito a w diretamente. Obtém-se a conhecida

lei-de Stefan-Boltzmann para a intensidade de luz emitida Jsg:
Isp = ] ¥ L dw = [1 — R(8)]SQ cos 60T (3.18)
0

onde ¢ é a constante de Stefan-Boltzmann (o = 5,66961 x 102 Wm=K~*).
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Figurla, 3.45: Dz'strz'bui;:c'ib de Fermi nos metaz’é,'mostrando-ae. a presenga de eletrons
quentes gerados com irradiagdo a laser de alia intensidade. -

Figura 3.46: Geometria na incidéncia do feize laser e emissdo de radiagdo pela superficie
metdlica.
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Assumimos, como hipétese de trabalho simples, mas significativa, e de acordo
com a prética em problemas semelhantes [39], que se pode descrever adequadamente a

temperatura eletrénica T, como fungdo da intensidade do laser ..., pela relagao:

Te = To + fI(a,m- (3.19)
ohde
1—R o _
= — : 3.20
/ (gx0)*/* . (8:20)

onde g é a constante de acoplamento eletron-fonon e xo é a condutividade térmica para
T, = T, j4 definida anteriormente. Nota-se que (gxo) -1z ¢ ' é uma medlda da eﬁc1enc1a de

conversao foto-térmica de nosso sistema (gés de eletrons livres).

‘No caso de uma variagdo rdpida da temperatura T, em relagdo & temperatura

inicial Tp, a equagdo (3.19) pode ser escrita como:™
Isp o T: x (TO + fIlaser){z' Ilfl_ser o (3'21).

Tem-se aqui, entao, a p0531b111dade experlmental de se verlﬁcar a.ocorrencm do dese~_
quxllbrlo térmico eletron rede rnedmdo—se a dependencm da mtenmdade da luz emitida
pelos “eletrons quentes” como fu_n(;ao da intensidade do laser incidente na superficie
metdlica. Se por outro lado, assumirmos tratar-se:de ‘emissao nao-inercial tipo .corpo
negro, entao a anélise da inclinagao N = Jlog fsp /0 log I15.er fornecerd informagio a
re8pe§to da qualidade da rapll'oxima'géo linear adotada nas equagdes (3.19) e (3.21), ou
seja, uma medida da variagdo da temperatura _eléfi’ér'i'i_é:é T. com a intensidade do laser

de bombeio_.

O desenvolvimento teérico abordado no presente capitulo é fundamental para

orientar a andlise dos resultados experimentais que serdo apresentados no préximo.

88



Bibliografia

[1} M. L Kaga.nov M. L L:fshltz and L. V Ta,natarov, “Relazation Between Electrons
and the Crystallme Lattice” Sov. Phys. JETP, 4, 173, (1957).

(2 } S L Anisimov B L Kapeliovich and T. L Perel’man' “Flectron E’misse'on from
Metal Surfacr:s Exposed to Ultrashort Laser Pulses” Sov. Phys. JETP, 39, 375,
- (1974). | |

(3] M. B. A.ggranat, A A Bendiﬁskii, G. M. Gane'lel"man, A. G DeVyatkov, P. S.
Kondra.tenk.'c.),rB.. I Maks.h.a,ntsev,. G. L Rukman_,- and B. M Stepanov; “Noninertial
Rad-ia'tz'.on. fronz Metals in Interaction with Ultrashort Pulses of Coherent Infrared
Radiation” JETP Lett., 30, 167, (1979). | B

[4] M. B. Agranat, A A Bendltskn G. M. Gandel’man, P. S Kondratenko, B. I -
Makshantsev G I Rukman a.ndB M. Stepanov; “Inertzaless Metal Glow Produced :
by Picosecond Pulses Sov Phys. JETP 52, 27, (1980).

[6] J.-G. FquIIlOtO, J. M. Liu, E. P. Ippen and N. Bloembergen,'_“Femtosecond Laser
Interaction With Metallic Tungsten and Nonequiltbrium Electron and Latt:ce Tem-
peratures” Phys. Rev. Lett. 53, 1837, (1984).

[6] G. L. Eesley; “Generation of Nonequilibrium Electron and Lattice Temperatures in

89



Copper by Picosecond Laser Pulses” Phys. Rev. B, 33, 2144, (1986).

[7] Para diversos exemplos veja “Picosecond Phenor_n'e'na I’ in 'Spring.er Series in

Chemical Physics vol. 23, edited by K. B. Eisenthal, R. M. Hochstrasser, W. Kaiser

- and A. Lauberau, Springer-Verlag, Berlin Heidelberg-(1=.982)_. .

8] R. Yen, J. Liu and N. Bloembergen; “Thcrfﬁdlly Assisted Multiphoton Photoelectric

9]

10}

11}

[12]

[13]

14}

Emission from Tungsten” Opt. Comm. 35, 277, (1980).

R. Yen, J. M: Liu, N. Bloembergen, T. K. Yen, J. G. Fujimoto and M. M. Salour;

“Picosecond Laser Int_eraction_ with Zirconium” Appl. Phys. Lett., 40, 185, (1982).

G. L. Besley; “Observation of 'Noncqu:'librium Electron’ Heating in Copper” Phys.
Rev. Lett., 51, 2140, (1983). ' ' o

G. L. Besley; “Picosecond Laser Studies of Nonequt'lib’rium-Elect'fon' Heating in
Copper” in “Ultrafast Phe‘nomena e Spri'nger Series in- Chemical Physics vol..
38, edited by D. H. Auston and K. B. Eisenthal, pag. 143 Sprlnger-Verlag, Berlin
Heldelberg (1984) |

H: Elsayed-Ali, M. Pessot, T. Norris énd-G. M. Mourou; “Time-Resolved Observa-
tion of Electron-Phonon Relazation During Femtosecond Laser Heating of_ Copper”

in “Ultrafast Ph_e"nom.ena V”, Springer Series in Chemical Physics, vol. 46, edited

by G. R.I Fleming and A. E. Siegman, pag. 264; Spriﬁger;Veﬂag, Neiv AYc.)r.k ('1986').

H E. Eisayed- Ah,T B. Norrls M. A. Pessot and G. A. Mourou “T:me Resolved
Observatzon of Electron Phonon Relazat:on in C’opper Phys Rev. Lett 58 1212,
(1987).

R. W. Schoenlein, W. Z. Lin, J. G. Fujimoto and G. L. Eesley: “Femtosecond
Studies of Nonegutlibrium Electronic Processes in Metals” ref. 12, pag. 260.

90



[15]

R.W. Schoenlein, W. Z. Lin, J. G. Fujimdto and G. L. Eesley; “Femtosecond Stud-
ies of Nonequilibrium Electronic Processes in Metals” Phys. Rev. Lett., 58, 1680,

(1987).

D. S. Brorson, J. G. Fujimoto and E. P. Ippen; “Femtosecond FElectronic Heal
Transport Dynamics in Thin Gold Films” Phys. Rev. Lett., 59, 1962, (1987).

M. B. Agranat and S. I. Ashitkov; .“Ezcitation of Hot Electrons in a Metdl by a
CO; Laser Beam” Sov. Tech. Phys. Lett., 11, 41, (1985). '

M. B. Agranat, S. [. Anisimov, S. I. Ashitikov, B. I. Makshantsev, and I. B. Ovchin-

" nikova; “Thermal Radiation Emitted by Metals due to Disturbance of an Equilibrium

~ between Electrons and the Lattice” Sov. Phys. Sol. Stat. 29, 1875, (1987).

[19] M. B. Agranat, S. L. Anisimov, and B. I. Makshantsev; “Anomalous Thermal Radi-

{20]

[21]
22

23]

ation from Metals Subjected_té Picosecond _Laser Pulses” Sov. Phys. Sol. Stat. 29, |
1966, (1987). i | |

M. B. Agranat, S. I. Anisimov and B. I. Makshantsev; “The Anomalous Thermal
Radiation from Metals Produced ‘by Ulirashort Laser Pulses I” Appl. Phys. B, 47,
209, (1988).

N. W, Ashcroft and N: D. Mermin; “Solid'State Physics”, Holt, Rinehart and
Winston, New York, USA, (1976).

J. M. Ziman; “Principles of the Theory of Solids” 2 edition, Cambridge University
Press, Cambridge, UK, (1986).

M. Born and E. Wolf; “Principles b]' Optics” 5** edition, Pergamon Press, Oxford,

UK, (1975).

91



- |24] George Hass; “Optical Properties of Metals” in American Institute of Physics Hand-

(2]

[26]

[27]

book 3¢ edition, Mc-Graw Hill, New York, USA, pag. 6-118 (1977).

“Handbook of Optical Constents of Solids” ed-ited by Edward D. Palik, Academic
Press; New York, USA, (1985).

Numerical Applied Group Library; NAGFLIB: 1832/0: Mk9, Subroutine DO3PGF,
January (1982). o

‘M. Parker Givens; “Optical Properties of Metals” in Solid State Physics- Advances

in Research an Applications, vol. 6, Academic Press, New York, USA, pag. 313,

~ (1958).

|28

[29]

30
[31]
2]

[33]

J. H. Bechtel; “Heating of Solid Targets with Laser Pulses” Journ. Appl. Phys., 46,

4585, (1975).

M. A. Algatti, Gy. Farkas, Cs. Téth; “Fzperimental Investigations on Nonequilih-
rium Electron and Thermal Light Emission from Metals Induced by Short Laser
Pulses”, KFKI preprint-66, edited by Pal Kirdly, Hungarian Academy of Sciences,
Central Research Institute for Physics, Budapest, Hungary, (1987).

H. 8. Carslaw and J. C. Jaeger; “Conduction of Heat in Solids” 2™ edition, Oxford |
University Press, London, UK, (1959). |

P. Vernotte; “Les Paradozes De La Théorie Continue De L’équation De La
Chaleur” Comp. Rend., 246, 3154, (1958).

C. Cattaneo; “Sur Une Forme de L’équation De La Chaleur éliminant Le Paradoze

D’une Propagation Instantanée” Comp. Rend., 247, 431, (1958).

P. Vernotie; “La Véritable équation de la Chaleur” Comp. Rend., 247, 2103, (1958).

92



[34] M. J. Maurer; “Relazation Model For Heat Conduction in Metals” Journ. Appl.
Phys., 40, 5123, (1969).

[35] J. Tavernier; “Sur L’éguation De Conduction De La Chaleur” Comp. Rend. 254,
69, (1962). '

[36] J. M. Zimaﬁ; “Electrons and Phonons” Oxford University Press, Oxford, UK,
(1972). |

[37] A H. Wllson, “The Theory of Metals 2"d edltlon Cambndge Unlvermty Press,
New York USA (1965) '

[38] L. D. La,nda.u and E. M Llfshltz, “Statzstacal Phys:cs Pergamon Press, London,
UK, (1980).

[39] I.. 1. Kantorovich; “Effect of Optical Heatin_q of Electrons on the Nonlinear Surface
Photoelectric Effect of Metals” Sov. Tech. Phys. Lett., 3, 91, (1977).

93



Capijtu__lo 4

Geracdo de “Eletrons Quehtes”'
em Superflc1es Metallcas Frias:
Experlmento | | '-

4.1 Introducao

-~ Desde a primeira proposi¢ao tedrica [1] sobre a possibilidade de se induzir pro- -
fundo desequilibrio térmico entre eletrons e fonons numa rede cristalina muito tem sido

feito para se examinar detalhadamente o preblema.

Tanto do ponto de vista tedrico {2, como experimental [3], vérios avangos. foram
feitos. De fato, explorando-se o advento dos lasers operando.em regime de pulsos ultra-
curtos, foi possivel, por exemplo, a investigagdo da dindmicado processo de transporte de

calor por eletrons com precisio de femtosegundos. Igualmente, esfor¢os forarm dedicados
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3 exploragdo des processos de relaxagio eletrénica via colisbes [4]~[6], ou via emissdo de

luz [7]-[13].

Apesar de todo o esforgo, acima citado, vé.rios'asﬁectos.do problema continuaram
abertos-a exploragao, em particular com relagao aos dois dltimos temas. Entre eles es-
tava a necessidade de se resolver espectral e temporalmente a luz emitida pela superficie
metdlica para diversos regimes de intensidade e duragao-do pulso laser. Com isto seria
possivel determinar os limiares de intensidade associados a ocorréncia de diferentes pro-
cessos de transferéncia de energia do pulso laser para 0 metal, bem como a elucidagio de
resulﬁados aparentemente em COnﬁito com estimativas presentes na literatura. Uma ten- -

‘tativa nesta diregéo [9] procurou ev1denc1ar o carater nao-lneraa.l da emissdo produz:da-
pelo bombardeio de filmes metahcos de Ag e Zr com um laser de CO; em reglme de
acoplamento.de modos. {mode-locking) parcial (=~ 30 %) produzindo um trem de pulsos
com componentes de dura¢ao 74, de 1-3 ns separados por intervalos de 5-10 ns. O
'trabalhg concluiu que para a prata a estrutura temporal do pulso de'radiagé,o acompan-
hava o puls-o Jaser, o que é surpreendént-e se levarmos em conta os valores exﬁrema.mente
longos de Tlaser [12], enquanto que para o zirconie o pulse de radiagdo néo acompanhava.
temporalmente o pulso. laser, dprese‘ntan‘do perda de.re'soiugéo temporal. A emissao se
estendia: por um intervalo de tempo maior que a separagao entre dois pulsos sucessivos
do trem, revelando a ocorréncia de um aquecimento acumulativo tipico ‘da resposta

temporal da rede cristalina.

Em outros trabalhos [8,14] investigou_-se'a,lguns aspectos do perfil de emissao de
luz pela superficie compa.rando-os com a previsao da equagdo (3. 17}, Aqui utilizou-se
um laser de Nd:vidro o qual fornecia pulsos com duragao de 10-20 picosegundos e ener-

gia de 10mJ, correspondendo portanto a intensidades da ordem de 0,5 a 1 GW att/cm?,
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sem focalizagio. O pulso laser. e a radiagio emitida pelos.-eletrons quentes foram dete-
tados utilizando-se diferentes cé.niera.sde trago ( “streak camera”). Os pulsos laser eram
- gerados pelo a,copla.mentd p.assivo dos modos utilizando como absorvedor saturavel uma.
solugdo de um corante especial (corante russo 3955) em nitrobenzeno [8] Foram efetu-

adas medidas com ﬁltragem e detegao optlca da radlagao emltlda. |

Foi diante deste quadro experimental que decidimos pela realizagio do experi-
mento que faz parte desta Tese. Motivou-nos a convicgao de que um experimento com
condicionamentos especialmente implementados permitir-nos-ia contribuir para esclare-

cer aspectos ainda obscuros dos fenémenos acima mencionados.

Nossa investigaqéo exper'imental consistiu na observa,gé,o da radiacao emitida por
uma superf1c1e metahca sob intensa Jrradra,ga.o em reglme de pulsos ultra-curtos de

).--106;.Lm.

Noséa iﬁtengéo entr.é 'outras éfa def.ermiﬁar se a Iilesma tem caractéristicas da
radiagdo de Stefan—Boltzmann emitida por um corpo negro com emlssao espectral dada
pela. equa,gao (3 17) Serla xmporta.nte ta.mbem pa.ra nos, exa.rnlnar como varia a “cor”
ke a extensao temporal do flash emltldo qua.ndo passa.mos do reglme de ba.lxas para.
altas 1nten31da.des permntmdo—nos encontrar oS parametros otlmos do pulso laser para

0 estabelecxmento do desequlhbrlo termlco eIetron-rede
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4.2 O Eqmpamento Experimental: -
| Parametros e Operagao do Laser de Nd.v1dr0

A Flgura 4 1 apresenta. uma vista g!oba] do mstema laser de Nd V1dro utilizado em
nossa experlencm A cawdade do laser, medzndo 3, 75 m, e constltmda por doxs espelhos
planos de vadro BK7 com ﬁlmes reﬂetores dleletncos pa.ra. 1 06 nm, pe]a; cabega do
laser (ca\ndade otma) e por uma. pequena. cela contendo uma solugao de cora.nte A

cavidade do laser se’ encontra esquematlzada na Flgura 4.2. Os espelhos M1 e M,
‘tem reﬁetlwdades de a.proxlmadamente 10(} % e75% respectwamente Na. cabega do
laser” se encontram uma barra de Nd v1dro e duas la,mpada,s de “ﬂash” utlllzadas para

o bombeio optlco da barra O espelho 100 % reﬂetor mtua—se Junto a ca.bega do laser

-_(aprox1madamente 3 60 cm) As pa.redes mternas da caw e optlca tem forma,to de

cilindros ellptlcos Suas superfxmes sa,o polldas meca,mcamente ;presentando quahdade -
dptica (planmdade da ordem do compnmento de onda. no v1SWel) sendo revesttdas por
um filme de ouro, a. ﬁm de maximizar a reﬂexa.o da. ra.dla,ga,o provemente das lampadas
.de flash. ‘Os cﬂmdros ehptlcos tem um dos focos omncxdentes como o, esquematxzado

na Figura 4. 3 A barra de Nd vidro se encontra posmlonada de tal forma que o eixo

da mesma SEJa. comcndente com o elxo cenfoca.l dos clhndros ehptmos Assnn o pulso

de radla(;ao emitldof-p"' as'flampada,s de Xe, posncmnadas ao longo dos dms outros eixos

focais, é reﬂetldo pelas paredés_ "a, camdade e focalizado sobre a b _:

arranjo é o ma,ls eﬁc1ente .propl(:lando a,copla.mento oi.nmza,de d radlas;ao de bombelo

com a barra’ de N d vxdro [15] No 10850 ¢aso esta é c111ndr1ca. com 25 e de comprlmento
el, 2 em de didmetro. Suas extremidades foram cortadas de tal maneira que a normal a
superficie forme o dngulo de Brewster com o eixo da barra, evitando desta forma a retro-

reflexdo da radiagio laser propagante na cavidade e consequentemente a realimentagio
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Figura 4.1: Vista geral da montagem do sistema laser de Nd:vidro 1-Espelho 100 %
refletor 2-Cabega contendo a barra de Nd:vidro 3- Espelho 75 % refletor
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Figura 4.2: Esquema da cévz’dade do laser de Nd:vidro- My -Espelho 100 % refletor;
M; -Espelho 75 % refletor; Nd -Barra de Nd:Vidro; D -Cela contendo o corante

Figura.4.3: Esquema da parte interna da cabega do laser de Nd:vidro. As paredes formam
dois cilindros elipticos confocais
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da mesma [15]. A cabega do laser é resfriada fazendo-se circular dgua destilada. O fluxo
de dgua foi calculado de tal forma & proporcionar ¢ melhor deéempenho possfvel para o
laser permitindo uma razoivel taxa de repeticao (por exemplo tres pulsos por minuto).
A operagao em reg'imé de repeticao maior era limitada pelo sistema:de resfriamento
devido a grande jsecg;é,o transversal da barra (= 1, 1.3._cm2:) ,-. que impedia a transferéncia
eficaz de.calor para a dgua. Tentativas de operagao com taxa de repetigio maior,
mostraram 'gra.n.de instabilidade em intensidade, apresentando variacoes da ordem de

100 % ou mais:

Na Figura 4.4 apresentamos um gréﬁco_mostrando‘ﬂutuzigﬁes tipicas da intensi-
dade do laser para 54 disparos consecutivos. Ocorre que mesmo tomando-se todas as

precaugdes, o fato da evolugao do pulso-laser se dar & partir do ruido presente na cavi-
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o . - .

O F Nd:vidro Instabilidade .
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Figura 4.4: Flutuagdes de intensidade no Laser de Nd:vidro com acoplamento passivo
de modos utilizado em nosso ezperimento (ver texto para detalhes e comentdrios).
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dade éptica [19]-{21], introduz-se na geragio da radiagdo um comportamento erritico

que por si s6 ja resulta em uma flutuagao intrinseca de cerca de 25 %.

O laser de Nd:vidro foi posto em operagao, em reglme de chaveamento Q e acopla-
mento passivo de modos Este acoplamento e conseguxdo utlhzando-se uma pequena
cela contendo corante co]oca,da préxn'no a,o espelho 75 % reﬂetor (v:de Flgura 4.5). O
corante utihzade é de fabrlcagao russa e 1dent1ﬁca,do pelo numero 3955 Diluido em
monoclorobenzeno (a transm:ssw;dade da solugao para a radlagao Ia.ser era aproxi-

madam_-enté 65 %), ele’ atua como absorveder sa.turavel

Na Figura 4, 6 apresenta.mos ) smal tlplco de um trem de pulsos gerado pelo laser

constltuldo por a.prox1madament' '30_Pu1-“os,

' SltO da luz na. cavndédez"_' mten dad méd 'de 'OO_M W att/cm? (sem

_m sepa,ragao d 257 n.s (o que corresponde

focallza(;ao) e dura@a,o _.de _nu e mela a.ltura do valor

de piCO) ""'para. pulsos_:-_' ocahza os"'na parte ascende t :"I'd -rem (pulsos limitados pela
largura de banda) e nmr o= 50—100 ps. para pulsos locahzados Tna pa,rte descendente do

trem de pulsos (pulsos-completamen_t-e na,o~hm1-ta_d_q_s_ _p;e-ia:la_.r-g—ura de _banda).

Para varlar o numero de modos oscnlantes na cav:dade a,lteravaoSe a concentra-

¢ao do cora,nt,e, pms 1sto modzﬁcava a dura.ga.o de cada. pulso mdiwdual Observou-se,

" contudo, que o melhor reg:lme de operagao eIa aquele em que a potencaa de bombeio se

encontrava llgelramente acxma do llmlar de oscﬂagao
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Figura 4.5: Cela contendo o corante utilizado como absorvedor saturdvel. 1- Cela 2-
Suporte posictonador para o espelho 75 % refletor, colocado junto a cela.
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Figura 4.6: Sinal do frem-'de_pu!so,s_da”la-s'er no osciloscdpio. 0 _z'nter-'pq,-lb' '__t'e'm'__' yral
os pulsos sucessivos no trem € de 25 ns (tempo de trénsito na cavidade) '




4.3 O Ai‘ranjo.Experimental

A fonte laser acima descrita foi utilizada na experiéncia de geragao de eletrons
quentes, num a,rra,nJo experimental como o esquematlzado na Figura 4.7. O feixe pul-
sado (trem de pulsos intensos), de seccdo tran_sversa.l de aproximadamente 6 mm? (sem
focalizagao), passa por uma lamina fina de vidro (IBK_-'T),_ de qualidade éptica utilizada
como divisor de feixe, posicionada de tal forma em relagio ao feixe incidente que uma
pequena porgao 'dd feixe (= 1 %), é desviada na direcao de umgfoto_-'diod'o' rapido a
vécuo, o qual envia um'sinal & um d‘o_s.cana_is_de um o_s_;:i_l_o.scépio. Tekt_:r‘onix ‘modelo 466,
por meio de um cabo coaxial de 'SOQ de iﬁl.pe'dé,nci;, cdm termin.'a,is banhados a ouro
{cabos calibrados Tektronix). Este sinal era utilizado para monltoramento do trem de
pulso do laser (Figura 4.6). A parte restante do feixe passa por um polarizador, situado
na trajetéria Sptica e posicionado de tal forma 3 a fornecer lu_z linearmente po]a_rl-zada_
perpendicular & superficie metélica, e apés éer focalizado por uma lente apropriada in-
cide sobre a superficie metélica, mantida no interior-de um bulbo de vidro, em uma

atmosfera de aproximadamente 107 Torr.

O polarlzador ea lente tmham por fungao otlmlzar 0 acoplamento da. radlagao
laser com a superficie meta.hca mlnlmlzando o a.quec1mento espuno da mesma, eVIta.ndo
consequentemente danos superficiais. Detalhes da montagem experimental po-dem ser

apreciados nas Figuras 4.8 a 4.10. e
A luz emitida pelos “eletrons quentes” de superficie é detetada por uma fotomul-

tiplicadora de resposta rapida, {fotomultiplicadora XP-1020 com fotocatodo tipo S5-11,

sensivel & radiacio eletromagnética entre A = 3000 A e A = 6000 A, com sensibilidade
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Figura 4.7: Esquema geral da montagem experimental: M, -Espelho 100 % refletor;
- Nd -Barra de Nd:vidro; M, -Espelho 75 %; D -Cela de corante; B -Divisor. de feize;
LP -Fotodetetor linear; OSC -Osctloscépio; P -Polarizador; L -Lente focalizadora; VV
-Cdmara contendo o alvo; MS Supcrf:cze metal:ca, F Fu'tro de luz; PH -Fotomultz- ‘
plicadore modelo XP-1 020
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mé.kim&*‘éiﬂ (= 4500 "A) A radxa,gao do laser eventualmente eSpalhada pela superficie .

meta,hca. ou arredores em dlregao a fotomuitlplica.dora. era ba.rra.da, por um filtro de

cor para )\ = 1 06 ,um 0 sma] eletromco gerado pela fotomultlphcadora era conectado

através de um ca.bo coaxml de 50 ﬂ a0 mesmo cana] onde ia o---sma.l provemente do

foto-diodo. Entre 08 do1s sinais mtroduzm—se um’ atrase temporal convemente (tempo

de propagagao do slnal em cabos de dlferentes comprlmentos __gera}mente de 275 ns, e

- a!gumas vezes de 60 ns). | _

Este arra,n_]o experlmental permltm-nos medlr s1mult("' e _'énte— de maneira sa-
tlsfatorla, o smal provemente do laser bern com@ a exmssa.o otlca peloz; eletrons de
superfu:le dewdo a 1nc1denc1a da radlagao do laser sobre a mesma A caracterlzagao da

_ _dependem:la. funcmnal dos parametros dos pulsos de luz emltldos com a 1nten31dade dos

era apromma.dam___:_- _' __ o qual llummava., dewdo & incid encl (6 )
uma area de- aprox1madamente 0,6 cm? sobre a superf:me metalica, resultando sobre a-
mesma ‘uma intensidade de 1706 MW att / cm sem qualquer focallzagao Os dados foram

coletados fotografand&se os sinais na tela do osciloscépio. Sinais tipicos estao mostrados
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Figura 4.8: Parte da Montagem Ezperimental utilizada em nossas erperiéncias 1- Fo-
todetetor rdpido 2- Caiza contendo a camara com o alvo 3- Fotomultiplicadora 4- Fonte
para o fotodetetor 5- Fonte para a fotomultiplicadora 6- Osciloscopio
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IPigura 4.9: Detalhe da montagem experimental mostrando a dptica utilizada para dire-

cionar o feize laser at€ a camara contendo o alvo metdlico
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Figura 4.10: Detalhe da montagem mostrando a camara contendo o alvo metalico uti-
lizado no experimento
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nas Figuras 4.11 e 4.12.

O trem de pulsos do laser é o do t_ra.ga,do superior € o trem correspondente
a luz emitida pelos eletrons é o do tragado inferior. O deslocamento temporal que

se observa entre as posi¢des dos mdximos dos dois trens se deve ao atraso eletrénico

" Figura 4.11: Trem de pulsos do laser (trago superior-a) e o correspondente trem de
‘pulsos de luz emitida pela superficte metdlica (trago inferior-b), atrasado temporalmente
de 275 ns, intencionalmente, usando cabos de atraso especiass. (O intervalo temporal
entre os pulsos sucessivos € de 25 ns.) -

intencionalmente introduzido entre os dois sinais(275 ns na Figura 4.11 e 60 ns na

Figura 4.12.
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Figura 4.12:- Como na Figura 4.11 mas para um atraso. eletrénico entre os trens de 60
ns. (O intervalo entre os pulsos sucessivos ¢ de 25 ns.)
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A calibracao dos atrasos temporais introduzidos eletronicamente, (utilizagao de

:g_kcabos coax1axs de d1ferentes comprlmentos) necessaria pa.ra. 1dent1ﬁca.r separadamente' -

:'.."podl (mos 1'd'ent1ﬁcar ara remde puIsOs,

0 pulso de fa, a;ao___nao merczal po ele exmtado

O exame das F1guras 4; 11': 4] 12 revela que o perﬁl temporal

5. pu]ses_' de luz

'segu.e regularmente a.quele dos pulsos de luz do iaser apresentando nio ob.stante uma
.forte nio llnearldade Na verdade este foi um comporta.mento geral observado em nossas
medidas, pelo menos para intensidades baixas ou moderadas (ou seja, luz nao focalizada,
ou levement.e focalizada). Por outro lado, para altas-intensidades (500 MW att/em? a -
1 GWatt/em?), (conseguidas por mei§ de focalizagao da luz ﬂo laser sobre a superficie
metdlica), o sinal da luz emitida torna-se distorcido compondo-se agora de um sinal de
fundo, sem estrutura temp‘ora,l sobre o qual pode-se ver os pulsos de luz que, como
antes, seguem o perfil temporal dos pulsos de luz do laser. Veja-se, como exemplo, o

smal mostrado na Figura 4. 14
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F.igﬁ.ra-4.13;- Sinal no esciloscdpio -(__:or_respondente ao pulso’ emitido pelo mini-laser de
Nd:vidro (20 ns) e o correspondente pulso de luz emitido pelo alvo metdlico




ev1do aos 11m1tes 1mpostos pela resolugéo do osc1loscoplo, (~ 1 ns) nao era
. posswel resolver pulsos com. dura(_;ao entre 10 e 100 ps Embora a separa.gao entre pul—i'
. f_'sos seja de 25 n.s observa—Se um efelto acumulatlvo, (1ntegra(;ao temporal) resu}tando no_

-smal de fundo ° qual a.presenta a forma, da * envolton do trem de pulsos (aqueamento'

lento) Este efe:to é mais pronuncnado a partir-do plCO pa,ra a parte descendente do trem

::onde 08 pulsos apresentam dura,ga.o da, ordem de 100 ps Para mtens:dades ainda ma,zs
_alta,s o smal perde completamente sua. resolugao temporal alongando—se em dlregaa da,.\'. -
‘..ﬂ.pa.rte de5cendente do trem de pulsos do laser como se pode aprecrar na. F lgura, 4. 15 '
.._?_;'Observou-se, ainda, que para alta.s mtens:dades o smal em!tldo pela superfxcxe se. estendia.
por algumas centenas de na,nosegundos Esta. dlstorgao no smal de luz deve—se, prm(:l-_'- -

;palmente ao aquemmento da rede eh rela.xaga,o termlca do pla.sma, superﬁcxai cnado,

k.,_;"j.:que ocorre” para. valores de temperatura loca,l de aprox1madamente IO*K causando na..' :

7"malor1a das vezes danos macroscoplcos na supe i __._-(__fusae_,-;:va,pp.mz_a,g.a,_o local

Novas observagoes dlretas mostraram que para mtenSJdades moderadas (100 a.f

_'200 M Wa.tt / cm2) e plCO do espectro da luz emltida. SItuava-se na regla,o do vermelho-'_. o

" ';;'a,ma.relo : _- : ; _
| espectro de édrpo negro para T = 5x 103K Para este 1nterva.lo de mtenSLdade o formato
do sinal de luz é aprox1madamente 0 mostrado na Figura 4.14, notando—se clara.mente o

- sinal de fundo devado ao aquecnmento da rede Para 1ntensxdades mals alta.s 0 maximo
do espectro da luz emitida desloca-se para a reglao do azul {» = 4500 A], mantendo-se

contudo o formato do sma.i emitido, como se vé na F1gura 4.15.
No sentido de eliminar este sinal de funde indesejével introduzimos um filiro
interferométrico de banda estreita (AX = 100 A) com o méximo de transparéncia em

A = 4130 A (filtros interferométricos série SJF-JENA). Utilizando a fotomultiplicadora .
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Figura 4.14: Trem dé¢ pulsos do laser {trago superzor a} e o correspondente trem de
pulsos da luz emitida pelo metal (trago inferior-b) atrasada eletronicamente de 275 ns.
O sinal de luz aprescnta um. ruldo de fundo devido ao aquecimento da rede crzstalma
sobre 0 qual podem ser vistos os pulsos de luz sequindo o sinal do laser
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Figura 4.15:- Trem de pulsos do laser (traco superior-a), e o trem de pulsos da luz emitida
pelo metal (traco inferior-b). Nas condigbes apresentadas a intensidade do laser era
tal que os efeitos de aguecimento da rede € a criagcdo de plasma superficial se tornam
evidentes. Isto pode ser inferido através da distorgdo que estes efettos introduzem no
trem de pulsos da luz emitida ' '
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de resposta rapida (At = 1 ns) procedemos medidas acuradas da radiacio emitida. Esta |
escolha demonstrou:se apropriada uma vez que a maioria dos sinais obtidos desde entdo
sdo andlogos .a_os mostrados nas Figuras 4.11 e 4.12. Nas Figuras 4.16 e 4.17 retracamos
e deslocamos o sinal da iuz‘ emitida (traéo"inférior) .par.-a:a-exa.ta posi¢do temporal (_des-
contando o atraso introduzido) no sentido de se calcular mais facilmente a dependéncia
do sinal com a intensidade da luz do laser. Os dados coletados das Figuras 4.16 e 4.17

se encontram nas Figuras 4.18 e 4.19.

. Os resultados mostram uma dependéncia sinal X intensida_.de do laser Jsp o« I™
com n = 3,54 £ 0,1 na Figura4.18en =3,7+.0,1 hna Figura 4.19, correspondendo 3s _

previsoes da equagao (3.21), vélida para altos valores da temperatura eletrénica 7.

Cs resultados obtidos no experimento mostram uma boa concordédncia com as _
previsoes teér.ic_a,s, cabendo contudo algumas consideragoes, Primeiro, devemnos ter em -
mente que a re$olu95,o temporal da fotomultiplicadora utilizada para a detegio da luz
emitida pela superficie é de aproximadamente .5 X 1.0‘:9.3;.consequentemente observa-se
na saida da fotomultiplicadora sinais cujas __amplitudes 830 proporcionais ao niimero de
 fotons integradbs n:o térripo e nao proporcional ao valor real de pico'db pﬁlso de radiagao
térmica emitido. Com esta resolugao a fotomultiplicadora pode detetar corretamente
o processo eventual de emissao lenta de radiacio de baixa intensidade resultante do
- processo de integrag@o do calor entre os sucessivos pulsos resultantes do acoplamento de
modos (pulsossucessivos do trem de pulsos, separa;dé-é bor 25 ns). No caso da detecao de
pulsos com duragao de p-icoéegu—n_dos, contudb, a fotomultiplicadora fornece sinais com
amplitude aproximadamente 10° vezes menor que o valor real do sinal. Este fato pode
levar a obtengao de sinais ciij'o'forma,to &presenta_ perda de contraste, como o mostrado

na Figura 4.15, o qual foi tomado intencionalmente para valores da intensidade do laser
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Figura 4.16: Retracado da figura 4.11, mostrando 03 trens de pulsos do laser e da luz
emstida descontado o atraso temporal introduzido eletronicamente
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Figura 4.17: Retra;:ddo da figura 4.12, mostrando os trens de pulsos do laser ¢ da
radiagdo emilida (tragos superior-a e triferior-b) descontando-se o atraso tntroduzido
eletronicamente
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Flgura 4 18: Intens:dade da Radza;:ao emitida pcla superf:cze metahca Isp em u. a. em
fune¢do da Intenszdade do Laser 1 em u. a. . A curva € uma reta com inclinagdo zgual a
3,54,
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Figura 4.19: Intensidade da Radiagdo emitida .pe'la' supe'rf_z'cie m;tciliéa Isp em u. a. em
fungdo da Intensidade do Laser I em u. a. quando excitade com o trem de pulsos do
laser descrito na segdo 4.2.
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bastante altos, exibindo simultaneamente a ocorréncia do aquecimento dos eletrons e da.

rede.

Um outro problema & ser considerado é a resposta espectral d_a fotomultiplicadora
utilizada, a qual ¢ ordens de grandeza mais estreita que o espectro de Planck. O méximo
da distribui¢do de Planck para T, ~ 3x 103K —T, ~ 3x 1_0"K situa-se em torno da regido
espectral do azul (A = 4500 A), razio pela qual utilizamos uma fotomultiplicadora com

o maximo de sensibilidade nesta regido, sendo a maioria das medidas realizadas para
este_comprimento de onda o qual foi controlado ajustando-se a intensidade do laser e
utilizando-se um filtro interferométrico de banda estreita (A = 4130 A e AX = 100 A).
Facilmente obtivemos espectros com pico entre o vermelho e o azul ajustando-se a in-
tensida’de do laser pela focalizacio da radiagao incidente sobre a superficie metélica.
Verificamos, contudo, de nossas medidas, qiie um bom ajuste ao comportamento predi-
to pela lei de Stefan-Boltzmann somente se evidenciava com dados colhidos na regido do
azul do espectro. A utilizagio do filtro interferométrico, mencionado acima, eliminou
cjualquer efeito devido a emissdo lenta, como o mostrado na Figura 4.14, ainda que as
custas de um aumento na flutuacdo, devido ao pequeno nﬁmero de fotons t.ransmitidos
pelo filtro, em fungao de sua pequena Ea,rgura, de banda (A)\ = 100 A). Para efeitos de
comparagao entre a dependenc1a da 1nten51da.de de radiacao ematlda pela superﬁcxe do
metal em fungao da 1ntens:da,de do laser para pulsos curtos de radla,ga,o (ﬁas,, =~ 107 12_
1071%5) e pulsos longos (7,44e, = 5~10 ns, estes forne<:1dos pelo mini-laser de Nd v1dro
mencionado anteriormente), efetuamos varias medldas varxa,ndo a intensidade dos pul-
sos de saida do mini-laser utilizando vérios filtros de cor ()\ = 1,06 um) calibrados. Os
resultados se enééntr'am.x.l.a.'Figura 4.20. Os resultados bbtidos evideﬁciam o comporta-
" mento J oc If;_,g, com n = 7',55. sugerindo um d_esvio da dep.endéncié linear T & Ligser;

ou s'éja, a inclusio de termos de segunda ordem na equacao ('3'.19).; Tal comportamento
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se verificou para regimes de intensidade do laser pelo menos uma ordem de grandeza

mais elevado, como o observado na Figura 4.20.

103 ¥ 1 T L] T3 ]..1

T 1T TTTTH

L1 11131

(n.a.)

10 %

T T T TITT]
R NRERE

Pendente 7.55
10

T T 17717
La it
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Figura 4.20: Intensidade da Radiagdo emitida I,,, em unidades arbitrdrias em funcéo
da Intensidade de Radiag¢do do mini-laser de Nd:vidro. A inclinacdo da curva sugere a
‘necessidade da tnclusdo de termos de ordem superior na equagéo (3.19) que descreve a
dependéncia T x I. Os efeitos do aquecimento da rede estdo presentes, (ver discussio
“no texto). . - ' '

- Em resumo, demonstramos ser possivel criar eletrons superficiais (a regido de
penetracio do laser no material ndo excede 200 A para a radiagio de 1,06 pm) em

desequilibrio térmico extremo, transiente, com a rede cristalina utilizando um trem de
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pulsos laser composto por pulsos de duracao de alguns picosegundos. Os reéultados '
que obtivemos confirmaram as expectativas quanto ac provavel carater nao-inercial da
radiagao emitida pelo “gds de eletrons livres” super-quenté, e que antecede seu processo
de relaxacao térmica com a rede. Mostramos ainda ser possivel descrever esta emissio
| através da lei de Stefan-Boltzmann para a emissao de -éorpo negro. Isto p'er_mite que
se caracterize eXperimen'ta.ime'nte a ocorréncia ou nao de uma situacao de pronunciado
desequilibrio térmico entre eletrons € a rede, corroborando as expectativas do modelo
-extremamente simples que utilizamos nas estimativas dos tempos de transferéncia de

energia eletron-fonon, i.e., o modelo de gas de eletrons livres.

123



Bibliografia

[1] M. L Kaganov I. M. Llfshltz, and L. V. Tanatarov “Relazatwn between Electrons
| and the Cry.stallme Lattice” ,Sov Phys. JETP 4, 173, (1957).

~ [2] Philip B. AHen, “Theory of Thermal Relaxat:on of Electrons in Metals , Phys. Rev.
Lett. 59, 1460, (1987).

[3] 8. D. Brorson, J. G. Fujimoto and E. P. Ippen; “Femtosecond Electronsc Heat-
transport Dynamics in Thin Gold Films” Phys. Rev. Lett. 59, 1962, (1987).

[4] J. G. Fujimoto, J. M. Liu; E. P. Ippen and N. Bloembergen; “Femtosecond Laser
Interaction with Metallic Tungsten and Nonequilibrium Electron and Lattice Tem-

peratures” Phys, Rev. Lett, 53, 1837, (1984). .

5] H. E. Elsayed-Ali, T. B. Norris, M. A. Pessot and G. A. Mourou; “Time-Resolved
Observation of Electron-Phonon Relgzation in Copper” Phys. Rev. Lett, 58, 1212,
(1987). | | |

[6]. R. W. Schoenlein, W. Z Lin, J. G. Fujimoto-and G. E. Eesley; “Femtosecond
Stu_d_iqs of Nonequilibrium Electronic Processes in Metals” Phys. Rev. Leti. 58,
1680, (1987).

124



[7]

8]

[9]

[10]

[11]

[12]

[13]

M. B. Agranat, A. A. Benditskii, G. M. Gandel’man, A. G. Devyatk’oy, P. 8.
Kondratenko, B. I. Makshantsev, G. I. Rukman and B. M. Stepanov; “Noninertial
Radiation from Metals in Interaction with Ultrashort Pulses of Coherent Infrared
Radiation” JETP Lett. 30, 167, (1979). | |

M. B. Agranat, A. A. Benditskii, G. M. G_andel’_mah, P. S. Kondratenko, B. I.
Makshantsev, G. I...Rukm;an and B. M. Stepanov; “Inertialess Metal Glow Produced
by Picosecond Pulses” Sov. Phys. JETP 52, 2.7, (1980). _ |

M. B. Agranat and 8. . Ashitkov; “Fzcitation of Hot Electrons in a Metal by a
CO; Laser Beam” Sov. Tech. Phys. Lett. 11, 41, (1985).

M. B. Agranat, S. I. Anisimov, S. I. Ashitkov, B. I. Makshantsev and I._B.l Ovchin-
nikova; “Thermal Radiation Emitted by Metals due to Disturbance of an Etjui!:'brium

between Elecirons and the Lattice” Sov. Phys. Solid Sta;te"29, 1875, (1987).

M. Agranat, S. I. Anisimov and B. . Makshantsev; “Anomalous Thermal Radiation
from Metals Subjected to Picosecond Laser Pulses” Sov. Phys. Solid State 29, 1966,

M. A. Algatti, Gy. Farkas and Cs. Téth; “Ezper;';nental Investigations on Nonegui-
librium Electron and Thermal Light Emission from Metals Indﬁced'by_Sho'rt Laser
Pulses”.Reports of Central Reseafch I.nstitute of Physics, Budapes;c, Repoft n®
KFKI- 1987, 66, edited by P. Kiraly, Budapest, Hungary, (1987).

M. B. Agranat, S. 1. Anisimov and B. I. Makshantsev; “The Anomalous Thermal

" Radiation Jrom Metals Produced by Ultrashort Laser Pu!sesr i Appl. Phys. B, 47,

209, (1988).

125



[14] M. B. Agranat, S. I. Ashitkov, J. B. Ovchinnikova, N. F. Taurin; Izv. Akad. Nauk.
SSSR, 49, 1430, (1985).

[15] W. Koechner; “Solid State Laser Engineering” Springer Series in Optical Sciences

vol. 1, Springer Verlag, Berlin, (1976).

[16] D. C. Bern; “High-Peak-Power Nd:Glass Laser Systems” Spri_nger Series in Op-

tical Sciences vol. 25, Springer Verlag Berlin, (1981).

{17] A. J. DeMaria, W. H. Glenn, M. J. Brienza a.nd M. E. Mack; “Picosecond Laser
'Pulses” Proc. IEEE 57, 2, (1969). '

(18] H. Weichl; “Improving the Stability of Nd:Glass Mode-Locked Lasers” Journ. Appl. |
Phys. 44, 3635, (1973).

[19] P. G. Kryukov _a..nd= V. 8. Letokov; “‘Flu{:tuati_on Mechanism of Ulirashort Pulé;
Generq:tion by Laser with Saturable Absorber” IEEE Journ. Qua,nt..E_lec_t.. QES,
766, (1972).

[20] G. H. New; “Theory of Passive' Modelocking in Giant Pulse Lasers” Proc. IEEE
67, 380, (1979). B D | |

[21] J. A. Fleck; “Ultrashort Pulse Generation by Q-Switched Lasers” Phys. Rev. B 1, -

84, (1970).

[22} Gy. Farkas, Z. Gy. Horvath; “Multiphoton Electron Emission Processes Induced by
 Different Kinds of Ultrashort Laser Pulses” Opt. Comm. 12, 392, (1974).

[23] Hermann Haken; “Laser Theory” Springer Verlag, Berlin, (1984).

126



Capitulo 5

Resumo e Conclusoes

Os trabalhos aqui apresentados, discutidos em detalhe nos Capitulos prece-
dentes, tem em comum, como bem traduz o titulo da Tese, o fato de estarem associados
a importantes exemplos de processos fotoinduzidos e fotoestimulados em sélidos sub-
metidos & agdo de campos laser intensos. Tratamos, como foi visto, da abordagem
de aspectos até entao obscuros, ou insuficientemente explorados, do super-aquecimento
transiente (ultra-rdpido) de eletrons confinados em matrizes metélicas, presente quando,
sob condigoes experimentais adequadas, a amostra do metal é submetida & agio de pulsos
ultracurtos de lasers intensos. Tratamos, também de examinar algumas de suas con-
sequéncias experimentais buscando levantar pistas seguras para detegao experimental
da presenga-do superaquecimento de eletrons numa rede relativamente fria. Tratamos,

ainda, do problema do efeito fotoelétrico ndo-linear (multifoténico).

Nossos resultados, quer aqueles relativos apenas a uma abordagem tedrica do

problema, quer aqueles em que o exploramos tanto do ponto de vista tedrico, como
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experimental, revelaram aspectos originais muito interessantes daqueles processos, ao
mesmo tempo que permitiram uma avaliagdo critica, em profundidade, da literatura no

campo.

\

Com intuito de retirar conclusces dos trabalhos desenvolvidos, passemos em
ripida revista nossas propostas, suas implicagoes e resultados obtidos, em cada um
dos temas abordados.

(A) Efeito fotoelétrico ndo linear em metais em presenca de campos IV

intensos [1]-[3], [11].

Nossa proposta era a de desenvolver uma formulagao alternativa de cilculo da
carga/corrente fotoelétrica quando uma superficie metdlica sofre a acao de um feixe
superintenso de laser, com fotons sub-limiares em relacao ao limiar fotoelétrico ordinario
(campo fraco) do metal. Nosso interesse central era de que em nossa formulagio os
efeitos de campo eletromagnético intenso fossem considerados em toda sua extensao, o

que eliminava de saida a op¢ao por um tratamento perturbativo.

A implementacao desta proposta levou-nos a considerar um tratamento baseado
numa aplicacao original do formalismo das transformagoes unitarias, em particular do
método de translagao espacial. Buscamos obter uma solugao para o problema do tunela-
mento quintico dindmico dos eletrons “hivres” de um metal incidindo na barreira de
potencial metal-vacuo, em presenca das alteragoes provocadas pela interagao laser x
superficie. Exploramos o problema do tunelamento através do uso criterioso da apro-
ximagao WKB. Nosso resultado final estd representado substantivamente na equagao

(2.38) que chegamos apds a implementagao de todo o ansatz acima referido.
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E gratificantemente surpreendente que a andlise de nossos resultados, obtidos
através de uma formulagdo que podemos considerar como intrinsecamente simples, di-
ante de outras muito mais complexas, objeto de nossa resenha no Capitulo 2, aponte
para conclusdes que estdo, basicamente, em substantivo acordo com os resultados ex-

perimentais disponiveis.

Aplicando nossa formulagao ao efeito fotoeléirico nao-linear no ouro (Er =
5,5 eV, ¢ = 4,679 eV}, provocado pela agio de um laser de CO, de 1 GWatt/em?,
(fotons de 0,117 €V), o que exigiria a absor¢ao de 40 fotons, obtivemos:
(A.1)- Uma dependéncia para a corrente x intensidade laser na forma { « I** em
excelente acordo com o resultado experimental ¢ oc J%%%91,
{A..2)- Nossa proposta de barreira de potencial transformada, representando a barreira
metal-vacuo em presenga do campo de laser indica um rebaixamento da altura da bar-
reira que depende da intensidade do campo eletromagnético, diminuindo & medida que
a intensidade daquele aumenta (ver equagdo (2.35)); o resultado experimental acima é
consistente com uma hipétese de aquecimento eletronico, via bremsstrahlung inverso no
campo intenso do laser, resultando numa “barretra efetiva” ¢' ~ 0,2 eV, 0 que exigiria

uma absorcdo final de apenas 2 {otons, portanto, consistente com a nossa previsio (A.1)

acima.

(B) Aquecimento transiente de eletrons em metais, bem acima da tem-
peratura da rede, quando a amostra metdlica é irradiada com pulsos laser

ultra-curtos [4]-[10].

Nossa proposta tinha tres objetivos basicos, a serem perseguidos tanto do ponto

de vista experimental, como tedrico:

129



(a)-Simular em computador o processo de transferéncia de calor laser — metal, exa-
minando parametricamente os acoplamentos laser x eletron, laser x ions, e eletron X
fonon, através das equagoes acopladas que regem a evolucdo temporal e espacial das
temperaturas dos eletrons 7, e dos ions T; no metal, e a dependéncia na temperatura
da constante de acoplamento eletron-fonon, e dos pardmetros térmicos relevantes do
sistema, buscando no global, expor a dependéncia do efeito nas propriedades térmicas,
Opticas e eletronicas do metal e nos pardmetros do feixe laser (duragdo do pulso, inten-
sidade).

(b)- Verificar se o plasma eletrénico super-aquecido pode emitir radiacdo nao-inercial
tipo corpo-negro, & temperatura caracteristica T,, e determinar sob que condigoes, e de
que forma, se pode confirmar experimentalmente tal emissao.

(c)- Planejar e realizar experimento para verificar /implementar resultados e proposigoes

a que chegdssemos em (a) e (b).

Nossa implementacao do programa de trabalho previsto em a e b exigiu o de-
senvolvimento de um elaborado sistema de calculo numérico direto, desenvolvido no
computador VAX-11/785, e periféricos, para resolver o sistema de equagoes acopladas
para as temperaturas T, e T; (ver equagoes (3.4) e {3.5)). Nossas hipGteses de trabalho

estao amplamente discutidas no Capitulo 3. Nossas conclusoes foram:

(a.1)— Para irradiagao do metal com pulsos laser de duragao 7ig.r € Tianss € possivel
obter-se significativa separagao entre 7, e 7;, com 7, > 7T, transientemente (At <
3Tigser)y € T. — T; assintoticamente. Durante o transiente térmico observa-se que T,
tem inicialmente um perfil temporal ascendente que segue, praticamente sem atraso,
o perfil temporal (gaussianc) do pulso laser, {indicativo de um aquecimento eletrénico

sem transferéncia de energia para a rede) e um perfil descendente, relativamente bem
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mais lento (na escala temporal em questdo), caracteristico de processos de relaxacao

eletron-fonon.

(a.2)— Previmos profundos desequilibrios térmicos (AT = (T, — Ti)pico) com AT po-
dendo atingir varios milhares de graus para certos metais e para pulsos adequadamente

curtos.

(a.3)— A dependéncia com a temperatura que assumimos, em nossa formulagao tedrica

do problema, para g e y foram amplamente confirmadas (indiretamente) pela experiéncia.

(a.4)— O modelo de gis de eletrons livres que usamos para descrever o plasma eletrénico
confinado no metal, apesar de extremamente simples, contém aparentemente todas as
caracteristicas bdasicas essencials para a formulagao que desenvolvemos e mostrou-se,
portanto suficientemente bom, para representar o comportamento dos eletrons no metal,
para fins de estudo do processo de super-aquecimento eletrdnico (desequilibrio térmico

eletron-rede).

(b.1)— Com base na hip6tese de dependéncia linear entre 7, e a intensidade do laser I,
se a emissao de luz pelos eletrons superquentes (no regime transiente) € inercial e do tipo
corpo negro, entdo a intensidade emitida variard com I}, . Este resultado forneceu um
meio direto de se verificar experimentalmente o efeito de super-aquecimento transiente

eletronico. -

(¢.1})— Nosso trabalho experimental com o laser de Nd:YAG (pulsos ~ picosegundos)
irradiando diferentes amostras metalicas confirmou a presenga de eletrons super-quentes

quando Tlaser & Tiranaf.
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(€.2)— A dete¢do experimental da radia¢do emitida acompanhando o pulso laser revelou-
. .~ . ~ . 3,64
se consistente com a emissao de corpo negro, e ainda a dependéncia lmisige x I}, €

compativel com Lomitiaa « I.,,,, prevista para corpo-negro.

(c.3)— Emisséo compativel com AT ~ milhares de graus.

{c.4)— Hipétese T, = T, + fI demonstrou ser bem langada até certos limites de inten-

sidade (I ~ 101 /em?) .

(c.5)— Para intensidades maiores nossa experiéncia demonstrou I, it = I7® 0 que

parece indicar, se quizermos manter a hipétese de corpo negro, que T, = T + fI + al?.

Em resumo estamos confiantes de ter realizado um trabalho que explorou, em
extensao e profundidade, os aspectos mais importantes dos problemas que nos foram
confiados na investigacdo. Nossos resultados representam contribuigdes originais ao
conhecimento no campo dos fendmenos fotoinduzidos e fotoestimulados a laser operando
em regimes de intensidade de GWatt/em® e em regimes temporais de pulsos de pico e

sub-picosegundos.

Os estudos que realizamos, pela sua prépria natureza, foram criando desdobra-
mentos e colocando, a cada passo, novas questdes que pretendo sejam objeto de meu tra-
baltho no futuro imediato. Espero, assim, cobrir outros aspectos da emissao fotoelétrica
nao linear em campos de laser intensos, bem como realizar medidas de modificacoes em
propriedades épticas, térmicas e eletrénicas de materiais nos quais se estabeleceu um

forte desequilibrio térmico entre eletrons e a rede.
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Apeéendice A

.

A constante de acoplamento eletron-fonon, dada pela relagao:

rin.m.v?

=3 Al
g GT,-fT, ( )

foi obtida em nosso trabalho considerando-se o modelo de gds de eletrons livres [1].

Neste modelo o tempo de colisdo eletron-fonon é dado por:

ooy =2,2x 1071 (A.2)

drn,alp
onde n, é a densidade de eletrons livres do metal, ag o raio de Bohr e p a resistividade

do material dada em unidades de uflcm. A densidade de eletrons livres é dada por:

Zpm
n. = 0,6022 x 102‘~—§— (A.3)

onde Z é o numero de eletrons de valéncia, p,, é a densidade do metal dada em gecm™3 e

A é a massa atdmica. Utilizando-se as equacdes (A.2) e (A.3) e os valores das grandezas
e constantes fisicas tabeladas em [2,3] e apresentadas na Tabela A.1, obtemos os valores

de g, apresentados na Tabela A.2, utilizados nos cilculos efetuados no Capitulo 3.
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Metal 2 A pm (gem™)  p(uflem) v (ms™?)
Au 1 196,9665 194 2,2 3650
Ag 1 107,868 10,49 1,61 3240
Ni 2 5871 9,04 7.04 6040
w 6 183,85 19,3 5,33 5410

Tabela A.1: Valores das grandezas fisicas utilizadas no cdlculo da constante de acopla-
mento eletron-fonon

Metal g x 1087 (Wm=3K™1)

Au 1,1646
Ag 1,0544
Ni 126,6
W 321,7

Tabela A.2: Valores de g obtidos etravés da equagdo (A.1)

137



Bibliografia

[1] N. W. Aschcroft and N. D. Mermim, “Solid State Physics” , Holt, Rinehart and
Winston, New York, USA, (1976).

(2] American Institute of Physics Handbook, 3™ edition, Mc-Graw Hill, New York,
(1977).

(3] Handbook of Chemistry and Physics 54" edition, CRC Press, Cleveland, Ohio,
USA, (1973).

-

138



