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RESUMO

Neste trabalho sdo apresentadas medidas de tempo de resposta e intensidade de
saturagdo para uma chave dptica baseada em rotagio induzida de polarizacio. A
chave usa como meio ativo vidro dopado com semicondutor obtido a partir de filtros
6pticos de corte abrupto. Usamos vidros Corning tipo CS-2.59, CS-2.60 e CS-2.62,
que tém “gaps” de energia na regido de 2,0 eV, correspondente energia dos fétons
do laser de corante CPM (T, = 50 fs, E, = 0,01 nJ).

Para a amostra com o maior “gap” (CS-2.62) observamos tempo de resposta menor
do que 50 fs a0 mesmo tempo que verificamos uma saturagio na amplitude do sinal
chaveado para intensidade de bombeamento maior do que 10 MW/cm?. Para as
amostras CS-2.60 e CS-2.59 observamos tempo de resposta ligeiramente mais lento
e intensidades de saturagio correspondentemente menores. A velocidade de resposta
do efeito e sua magnitude nio sdo consistentes com médelos baseados em “band-
filling”. Nossa hipStese é que o efeito seja causado por um deslocamento do “gap” do
material devido ao campo do feixe de bombeamento através do efeito Stark optico.
O comportamento de saturacio e o tempo de resposta s3o consistentes com esta
hipétese.




ABSTRACT

In this work we present measurements of time response and intensity saturation
dependence for an optical switch based on induced polarization rotation. The switch
uses as active medium a semiconductor doped glass (SDG), which is readily available
in the form of sharp cutoff optical filters. We have used Corning SDG CS-2.59, CS-
2.60 and CS-2.62 types, which have band gaps in the region close to 2,0 eV, which
correspond to the CPM dye laser photon energy (T, =50 fs, E, = 0,01 nJ).

For the sample with the highest bandgap (CS5-2.62) we have observed a response
time lower than 50 fs as well as an amplitude saturation of the switched out signal for
pumping intensities above 10 MW /cm?. For the samples CS-2.60 e CS-2.59 we have
observed response times slightly slower and saturation intensities correspondently
lower. The speed of response and magnitude of the effect are not consistent with
models based on band filling. Our hypothesis is that, due to the intense pump beam,
tuned below resonance, the band gap suffers an increase, as described in the Optical
Stark Effect picture. The saturation and response time behaviour are consistent with
this hypothesis.
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Capitulo 1

Introducgao

O répido sucesso atingido pela comunicagio optica estd relacionado fundamental-
mente a sua excepcional capacidade de transportar uma grande quantidade de in-
formagdes entre dois pontos com extrema rapidez. Isso s6 é possivel gragas a algumas
propriedades da luz, que em condigdes bem definidas, permitem que ela se propague
por longas distédncias sem sofrer sérias perturbagdes. Ao contrario do que ocorre com
os elétrons, ela nio é afetada pela presenca de cargas ou de outros fétons. Na ver-
dade somente a interagio com a matéria modifica a sua Propagagao e mesmo assim,
através de uma escolha adequada, quase sempre é possivel obter materiais que lhe
sejam transparentes [1].

Um modo de manipular os sinais luminosos é converté-los em sinais eletronicos,
com 0s quais ja estamos habituados a trabalhar e que conta tambem com um grande
suporte em termos de tecnologia j4 desenvolvida. Entretanto, existe uma outra pos-
sibilidade que permite o direcionamento e a modulacio de sinais Spticos de um modo
analogo aquele empregado com sinais elétricos. Este processo se convencionou chamar
de chaveamento foténico. Nesse tipo de chaveamento o elemento légico quase sempre
¢ transparente ao sinal 4ptico; o formato e a taxa de dados sio estabelecidos pelos
terminais da rede de comunicag#o.

Entre as opgdes para se obter o chaveamento foténico temos os dispositivos elétro-
épticos [2], onde um sinal elétrico controla a propagacio da luz. A idéia basica de
seu funcionamento é modular, através de um campo elétrico, a absorcio e o indice
de refracio de um meio material o que por sua vez afeta a propagagio da luz. A
absor¢do implica numa perda de fétons e isso é indesejavel em aplicacdes na drea
de comunicagdes, por isso muitos dispositivos integrados épticamente tentam con-
trolar a luz modulando o fndice de refracio de materiais que sejam relativamente
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transparentes. Deste modo somente a fase dptica seria afetada e utilizando alguns
esquemas interessantes ¢ possivel converter essa alteragido de fase numa operagio de
chaveamento e direcionamento.

Um outro modo de se conseguir esse chaveamento seria através de um dispositivo
totalmente ético, isto é, onde luz controlasse a propagagao de luz. Com tal dispositivo
terfamos o elemento 16gico que necessitamos para construir um sistema de processa-
mento de sinais totalmente controlado através da dptica. A operagio deste tipo de
dispositivo ja foi demonstrada {4], mas devido a uma série de problemas ¢ questocs
ainda nao esclarecidas, a sua utilizacio efetiva ainda nao é totalmente vidvel. O
principio de operagio dessa chave ¢ baseado em efeitos dticos nao-lineares.

A maior motivacdo para se buscar o chaveamento totalmente ético é a velocidade
com que eles, tedricamente, podem ser operados e isso representa ir além dos limites
fundamentais que os dispositivos acionados eletronicamente ja estio encontrando. A
pesquisa nessa area vem aumentando consideravelmente em fungio da disponibilidade
de técnicas j& estabelecidas que permitem a formagio e manipulagao de pulsos ultra-
curtos [4] e também de processos Sticos nao-lineares que podem ser operados nestes
pulsos com uma velocidade compativel. No que diz respeito & nio-linearidade, os
fatores mais importantes a serem considerados estdo ligados a0 mecanismo que explica
a sua origem, a sua magnitude e o seu tempo de resposta. Fundamentalmente o que
se deseja obter é um efeito que tenha grande magnitude e que responda rapidamente,
de modo que a operagio possa ser feita com intensidades de luz pequenas ¢ numa
taxa de repeticdo alta. No campo de materials, a oblengio de novoes compostos que
apresentem as caracteristicas desejadas tem se constituido uni desafio cada vez mais
interessante. ‘

Um tipo de material que tem atraido bastante interesse, por combinar grande
nao-linearidades com um tempo de resposta rapido, sdo os vidros dopados com semi-
condutores (VDS)(Figura 1.1). Classificados na categoria de materiais compostos, os
VDS tém como estrutura bésica particulas semicondutoras de tamanho microscépico
embutidas numa matriz de vidro transparente. Nesta categoria de maleriais podeinos
encontrar um grande nimero de combinagdes entre o material hospedeiro e o semicon-
dutor. Na verdade, a diferenca basica entre elas se concentra no tipo de semicoudutor
usado para dopar o vidro. Alguns exemplos de semicondutores usados na dopagem
sao CdS, CdSe, CdS,Sey—z, CuCl e CdTe, 51—, [6,7,8,9,10]. Em particular, os vidros
dopados com microcristalitos semicondutores de C'dS;Se;_, sdo os que tém recebido
maior atencdo [5,6,11]. Além de apresentarem uma susceptibilidade de terceira ordem
(x®) entre 1078 e 1072 esu [5], esses vidros sio facilmente encontrados, pois sio fabri-
cados ¢ utilizados como filtros coloridos com frequéncia de corte abrupta. Algumas
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Figura 1.1: Nio-linearidade ética de alguns materiais e tempos de resposta carac-
teristicos {29].

das marcas comerciais sob as quais eles podem ser encontrados sio Corning, Schott
e Hoya.

O tempo de resposta dos VDS de CdS,Se;_, depende das condigbes nas quais
se realiza a medida. O valor desse tempo causou uma certa controvérsia que s6 foi
resolvida quando os mecanismos que atuavam no processo de recombinagio foram
identificados. Nessas medidas, o tempo de recombinagdo dos elétrons injetados na
banda de condugio do semicondutor resultaram em dois valores; um na ordem de
dezenas de nanosegundos e outro de dezenas de picosegundos (12,13,18]. A diferenca
registrada estd ligada a estados de impureza, que a partir de uma determinada inten-
sidade ficam saturados e assim deixam de participar do processo de recombinacio,
tornando-o mais réapido. Os detalhes dos mecanismos envolvidos na recombinagao
serao apresentados e discutidos posteriormente no Capitulo 2.

I importante lembrar agora que a natureza da resposta éptica ndo-linear dos VDS
serd diferente dependendo se a populagio de portadores criados ¢ real ou virtual [19)].
Dito de outra forma, a resposta depende se a excitagdo é feita acima ou abaixo do
“gap”. A relevincia desta observacio diz respeito aos efeitos que sao possiveis de se
esperar que ocorram em cada caso. Quando a excitacio é feita acima do limiar de ab-
sor¢ao do semicondutor, hd uma geracio de pares e-b predominantemente reais, sem
nenhuma coeréncia de fase particular, exceto nos instantes iniciais antes da primeira
colisao. Para essa situacio, os resultados de algumas pesquisas concluem que a prin-
cipal contribui¢io para a nio-linearidade do material deve ser atribuida aos eleitos do
“band-filling”[13]. No modalo de preenchimento de banda, os elétrons injetados na
banda de condugéo pelo pulso intenso de bombeio enchem os estados disponiveis para
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transicoes e causam um decréscimo na absorbancia da amostra. Uma vez gerados, os
elétrons e buracos reals sofrem alguns processos de relaxagao e as mudangas que eles
induzem no espectro ético persistem o mesmo tempo que os elétrons e buracos, isto é,
durante o seu tempo de vida. Os efeitos deste e de outros fendmenos fisicos, como o
~de confinamento quéntico {6,14,15] e efeito Iranz-Keldysh confinado [16,17,28] scrao
discutidos no Capitulo seguinte.

Agora, o que deve acontecer quando a fotoexcitagio ¢é feita abaixo do limiar de
absor¢do 7 Nesse caso, ocorre a formagdo de uma populagao de buracos e clétrons
virluais ¢ o campo coerente do laser, E, induz uma polarizagao cocrente, P de ele-
trons de valéncia que persiste essencialmente enquanto a excitagao estiver presente.
Assim, se o pulso de excitagio for ultra-curto, devemos esperar que o cleito provo-
cado seja proporcionalmente rapido. Além disso, se a intensidade de excitagao é alta
o suficiente, ocorre uma interagdo forte da luz com o material, que pode resultar num
processo conhecido como efeito Stark optico. Uma das caracteristicas desse fenoieno
¢ o deslocamento do espectro de absor¢do da amostra para a regido de maior cuer-
gia, 1sto &, um “blue-shift”. A ocorréncia do efeito Stark dptico, conhecido tambem
como efeito Stark dindmico ou ac, tém sido bastante investigada em pogos quanticos
multiplos [24] e a sua presenga ja foi verificada em semicondutores “bulk” [23]. A
analise mais detalhada desse caso fica reservada para o Capitulo 2. Por enquanto
é importante observar que, como ja foi comentado, existe realmente uma distingao
entre os resultados dos casos discutidos.

No que diz respeito as técnicas experimentais para investigar as mudangas indu-
zidas no material fotoexcitado, o método que normalmente tem sido utilizado é o
de ezcitagdo-e-prova [20]. Nesta técnica, um pulso laser é dividido em duas partes,
geralmente uma bem mais intensa do que a outra. O pulso mais intenso é usado para
excitar um grande numero de pares elétron-buraco (virtuais ou reais) e o espectro de
excitagao ¢ entdo sondado por um outro feixe de prova, mais fraco do que o primeiro,
que ¢ enviado & amostra com um certo atraso temporal. Medindo-se a inlensidade
transmitida do feixe de teste é possivel obter informacdes sobre a absorcao e ganho
que possam eventualmente ocorrer pela amostra. Também é possivel medir os {étons
difratados pela interferéncia entre os feixes de bombeio e de prova em direcoes diferen-
tes daquelas dos feixes incidentes. Pela eficiéncia de difragdo correspondente podemos
obter informacdes sobre mudangas que ocorrem na absorcao e no indice de refragao da
amostra. Utilizando uma montagem experimental baseada nessa técnica de medida e
com configuragdo para porta Kerr, realizamos uma série de medidas de chaveamento
4ptico utilizando como meio ativo vidros dopados com microcristalitos semiconduto-
res de CdS,Se,_, fabricados pela Corning sob as especificagdes C5-2.59, CS-2.60 ¢
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C5-2.62. Os resultados dessa experiéncia mostram que o chaveamento éptico ocorre
com um tempo de resposta menor do que 50 femtossegundos.

Nesta dissertagdo, a descricio da experiéncia e a analise dos resultados que foram
obtidos serdo apresentadas. O objetivo fundamental desta, tese é investigar quais os
fendmenos fisicos que podem estar envolvidos no processo de chaveamento observado.
A conclusdo mais importante que chegamos ao final da andlise dos resultados obti-
dos, é que o processo de chaveamento ocorre principalmente devido a transformacio
da polarizagéo linear do feixe de prova noutra eliptica pela inducio de uma bire-
fringéncia na amostra pelo pulso de bombeio. Dada a velocidade de chaveamento
observada e as condicdes experimentais nas quais realizamos as medidas, acredita-
mos que o efeito que induz a birefringéncia nas amostras estd ligado ao efeito Stark
dinamico [21,22,23]. Esse efeito, que até agora ndo havia sido identificado neste tipo
de material, tem algumas caracteristicas que se aplicam perfeitamente tanto hs nossas
condigées experimentais como ao comportamento do sinal chaveade que observamos.
Essencialmente, essas caracteristicas dizem respeito & velocidade de chaveamento que
€ extremamente rapida, seguindo basicamente o perfil do pulso de excitagio ¢ ao
comportamento de satura¢do da amplitude do sinal chaveado em fungédo da intensi-
dade de bombeio. O valor da nio-linearidade e o tempo de resposta observados em
nossas medidas deslocam os VDS no gréfico da Figura 1.1 para uma nova posicio
mais favordvel, apesar de ainda nio estar dentro da drea alvo da optica digital, Em
relagdo aos modelos que até agora haviam sido utilizados para explicar a origem da
nao-linearidade apresentada por esses vidros, mostraremos que tanto as condigoes ex-
perimentais como as previsdes em termos de sinal chaveado nao se aplicam ao nosso
caso. Mostramos aqui que existe um outro fenémeno de resposta rapida que d4 origem
a uma nao-linearidade que est4 ligada ao efeito Stark ac.

A estrutura da exposicio feita nos capitulos seguintes obedece a seguinte sequéneia:

¢ No Capitulo 2 fazemos uma revisao de alguns resultados obtidos com esse tipo
de material, identificando os fenémenos fisicos e analisando os modelos emprega-
dos para explicd-los. As caracteristicas basicas das amostras sao apresentadas
e discutidas, principalmente no que diz respeito 4 influéncia do tamanho do
cristalito semicondutor sobre algumas de suas propriedades Spticas. Veremos
que quando as suas dimensdes atingem um determinado limite, ocorrem alguns
efeitos importantes, que embora nio estejam presentes em nossas amostras, po-
dem nos ajudar a entender melhor o seu comportamento. O efeito Stark ac é
introduzido e analisado em termos de comparagao com outros resultados obti-
dos em pogos quanticos multiplos (MQW) [24,25,26,27] e também em termos
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de suas previsées quando as condigdes experimentais forem iguais aquelas das
nossas medidas.

No Capitulo 3 é {eita uma descrigio de toda a montagem experimental e também
da técnica de medida empregada, que é normalmente conhecida por técnica de
excitagao-e-prova. Comentaremos sobre algumas patticularidades que devem
ser consideradas quando se uliliza esta téenica para medidas de chaveamento
oplico.

No Capitulo 4 as medidas de chaveamento Optico obtidas para cada amostra
utilizada e as condigdes em que elas foram realizadas sio apresentadas.

No Capitulo 5 discutimos e analisamos os resultados apresentados no Capitulo
4 sob o ponto de vista dos mecanismos que resultam no chaveamento oplico ¢
os {endmenos fisicos que os causam. As evidéncias da ocorréncia do efeito Stark
ac serao apresentadas e discutidas.

Finalmente, no Capitulo 6 as conclusées e perspectivas deste trabalhos serio
apresentadas. Além disso, sio propostos alguns outros traballos, que poden
ratificar os nossos resultados utilizando essas mesmas amostras e também das
possibilidades em termos da utilizagio de um meio composto com outro tipo de
semicondutor.
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Capitulo 2

Vidros dopados com microcristais
d*e OdSmSBl__m

2.1 Introducao

O interesse sobre os vidros dopados com microcristalitos semicondutores de CdS, Seq_,
fo1 despertado pelos resultados obtidos por Jain e Lind [1] num trabalho pioneiro em
que eles mediram, através da técnica de mistura de quatro onda degenerada, uma
susceptibilidade de terceira ordem (x°) entre 1078 e 10=° esu. Para efeitos de com-
paragao, temos que para um sélido ou liquido transparente o valor tipico de x° situa-se
na faixa de 107 a 1071% esu [2]. Outros resultados apresentados na releréncia 1]
demonstram ainda, que o material tem um tempo de recuperagao da ordem de sub-
nanosegundos e que a nao-linearidade é relativamente independente de processos de
difusao que normalmente ocorrem no volume do cristal semicondutor puro. A origem
da ndo-linearidade é supostamente atribuida & geracao de um plasma de elétrons-
buracos de curta duragio.

Desde a época da publicagio dos resultados obtidos por Jain e Lind, muitas outras
investigagdes foram feitas utilizando-se esses vidros. As pesquisas e estudos Lém se di-
rigido basicamente na identificacio de fenoménos fisicos que ocorrem nesses materials
e na elaboragao de modelos tedricos que expliquem a origem dos mesmos. Alualmente
fenémenos como o de confinamento quantico [3,4], efeito Kerr dptico [10], preenchi-
mento de banda (15,15] e efeito Franz-Keldysh [43] j& foram reportados. Como foi
mencionado anteriormente, a controvérsia causada pelo tempo de resposta correto
desse material quando ele é excitado ressonantemente foi resolvida e os estudos dedi-
cados & resolugdo desse problema ajudaram bastante na compreensao dos processos
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¢ fendémenos que ocorrem quando o material é fotoexcitado.

Neste capitulo nos dedicaremos inicialmente & anélise da influéncia exercida pelas
propriedades estruturais do material sobre suas propriedades opticas. Em seguida,
passaremos a analisar alguns processos 6ticos nao-lineares basicos que ocorrem quando
se excita o material na regidgo préxima do seu limiar de absorcio. Essa parte da
analise distingue duas situagdes: uma quando o féton de excitagdo tem energia mator
do que o “gap” do VDS e a outra quando a energia do féton é menor do que o “gap”
do VDS. Essa subdivisao tem como propésito salientar a diferenga que existe entre
0s processos eletrénicos que ocorrem em cada situagdo. Contudo, no aspecto mais
geral, as mudangas induzidas nas propriedades dpticas do material resultam da soma
de todos os efeitos presentes no processo de excitagio da amostra. Por esse motivo,
para que sc possa compreender a observacio de quaisquer alteracoes nas propriedades
Opticas de um material, é importante identificar quais os cleitos que estao prescules
nas condigdes em que a medida foi realizada.

2.2 Efeitos de confinamento dielétrico e quantico

Nesta segao abordaremos os efeitos de confinamento dielétrico ¢ quantico sobre o com-
portamento dptico dos VDS. O surgimento desses efeitos estd diretamente associado
a relagdo que existe entre as propriedades estruturais e eletrdnicas deste malerial, que
¢ classificado como um meio composto. De um modo geral, a estrulura de wm meio
composlo é formada pela interdispersio entre dois maleriais. 19 importante lembrar
que a mistura ndo ocorre a nivel atdmico, ou seja, nio se trata de ligagbes. No mcio
coexistem particulas de tamanho macroscépico de cada um dos materiais.

Apenas para se ter uma idéia de como os VDS sio obtidos, pode-se dizer que o
processo de desenvolvimento dos microcristalitos de CdS.Se . no interior da ma-
triz de vidro se dé a partir da mistura proporcional de CdO, S e Se ao restante que
ird compor o material transparente. Apds passareni por processos de derretimento,
formagao, “annealing” e tratamento térmico, ocorre a fase de formacao semicondu-
tora. Durante o tratamento térmico, que varia entre uma temperatura de 575 a
750 graus, existe a possibilidade de se controlar a composicio total dos cristalitos o
também o seu tamanho médio. Esses filtros tem “gaps” de energra que vao desde o
UV até a regido do infravermelho préximo, dependendo da composicio entre 0 S ¢ o
Se, o que possibilita a realizagio de medidas utilizando-se diversos tipos de lasers [4].

A analise desenvolvida a seguir ird mostrar como e quando os efeitos de confina-
mento dielétrico e quantico se tornam importantes. Antecipadamente, pode-se dizer
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que os fatores determinantes para a ocorréncia de tais efeitos sio a diferenca entre
as constantes dielétricas dos materiais ¢ o tamanho do cristalito semicondutor. A
dependéncia dos efeitos sobre esses fatores pode resultar em mudangas importantes
no comportamento das propriedades épticas do meio.

2.2.1 Confinamento Dielétrico

Quando as dimensdes das particulas sio bem menores do que o comprimento de onda
da radiagio incidente no meio, as propriedades do composto podem ser descritas por
uma constante dielétrica efetiva ¢, que depende das constantes dielétricas dos consti-
tuintes e de suas respectivas fragdes volumétricas. Usando a teoria fenomenoldgica de
Maxwell-Garnett [11], supomos que o material seja constituido de inclusées esféricas
semicondutoras de constante dielétrica €, num outro meio de constante diclétrica Sy
(figura 2.1) e que a fragio volumétrica ocupada pelo primeiro (p) seja pequena (< 1
%). Temos entdo a seguinte relagio entre as constantes

€5 — Ey .
Ee = €y + 3pEy——. 2.1
& T arey e, (2.1)
A equagao 2.1 resulta num coeficiente de absorcio
w
a=7p |1 Tm [e,], (2.2)

/€T

onde f = ;’3—3; é o fator de campo local.

Deve-se notar que o coeficiente de absorgio depende da fracio volumétrica ocu-
pada pelo semicondutor e além disso, depende do fator de campo local [ e da constante
dielétrica ¢, do semicondutor. A dependéncia de o em relagiio a esses dois Gltimos
fatores mostra que quando a constante dielétrica da particula semicondutora difere
muito da sua vizinhanga, os efeitos de superficie podem se tornar relevantes. I quanto
mais reduzido for o tamanho dessa particula mais eles se fario sentir. Alémn disso, a
existéncia de uma interface entre a particula e o material ao seu redor deve conduzir
a uma corregao de campo local. De fato, o campo no interior da particula, E;,,, esta
relacionado ao campo externo aplicado Eq, por

Ein: = fEo. (2.3)

Os efeitos de campo local nas pequenas particulas surgem justamente do confina-
mento dielétrico e sio responsdvels pelo aumento da nio-linearidade apresentada pelo
material composto em relagdo ao material semicondutor em sua forma macroscépica
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Figura 2.1; Esfera de constante dielétrica ¢, no interior de um dielétrico de constante
£, submetido a um campo elétrico uniforme Ey. E; é 0 campo elétrico resultante
no interior da esfera [9).

[37,16]. B preciso mencionar também que os efeitos de campo local que aparccein nos
VDS séo qualitativamenie diferentes daqueles vistos 1o material do Lipo “bulk”. O
campo no interior de uma particula, cujas dimensdes sio pequenas comparadas ao
comprimento de onda do campo elétrico, ¢ diferente do CamIPO No meio que a cerca, A
concentragao do campo no interior da particula pode produgzir grandes mudancas na
resposta optica do material. Portanto, o aumento da nao-linearidade que se observa
€ um fator importante que justifica o interesse sobre esse tipo de material.

Numa analise simplificada da, importancia do efeito de confinamento dielétrico,
podemos notar que para os comprimentos de onda onde o vidro é trausparente, ¢, é
essencialmente real e independente da frequéncia w utilizada. O mesmo j4 ndo ocorre
para €,, que geralmente apresenta uma dependéncia bastante lorle em relacio a w.
Se numa dada frequéncia wy a condigio, Re [es(wo)] = —2¢,, & salisfeita, o campo
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que a particula sente pode ser bemn maior do que o campo externo aplicado e assim,
é possivel que algumas propriedades 6pticas do meio se alterem de forma bastante
acentuada. No semicondutor, para frequéncias préximas ao seu limiar de ahsorcao a
parte real da constante dielétrica varia pouco e com isso podemos considerar o fator
de campo local como constante. No entanto, as alteracdes nas propriedades dpticas
resultantes dos efeitos do campo local dependem de como é feita a excitacio. Pode-se
mostrar que quando o “detuning” (w —w,) do campo de excitacio (w) em relacio ao
“gap” do material (w,) for pequeno e positivo, o campo no interior dos cristalitos é
bem maior do que em seu exterior [34] e no caso contréario, o campo é “expelido” do
interior do cristalito, de modo que o campo em seu interior é menor do que e suas
adjacéncias. A analise mais detalhada do efeito de confinamento pode ser encontrada
nas referéncias [16,34].

'2.2.2 Confinamento Quantico

O efeito de confinamento quantico nos VDS surge quando as dimensées do cristalito
sao comparaveis ao comprimento de onda de de Broglie dos portadores e o que é
mais interessante notar nesse caso, é que o confinamento deve se dar em todas as trés
dimensdes. Assim esse tipo de estrutura é normalmente designada como “pontos”
quénticos (quantum dots). | ‘

O modelo mais simples usado para prever as propriedades éticas dos microcris-
talitos considera o efeito da imposicio de condi¢des de contorno sobre as fungoes de
onda do elétron e do buraco de um cristal extenso (bulk); as funcdes de onda loca-
lizadas sdo tratadas como pacotes de onda formados por fungdes de onda de Bloch
de um elétron num cristal infinito. Assim, a aproximacio de massa cfetiva é valida
e o Hamiltoniano que governa a fungio envelope dos elétrons e buracos localizados é
expressa por

h? n? e’
—-chvg B 2m,V? V) + Vi) -
onde os indices ¢ e h se referem as coordenadas do elétron e do buraco respectiva-
mente. V(r;) é o potencial de confinamento imposto sobre os portadores pelo meio
dielétrico ao redor da particula semicondutora, m; é a massa efetiva do elétron ou do
buraco, « ¢ a constante dielétrica em baixa [requéncia ¢ o @ltimo termo representa a
interagdo Coulombiana entre elétron e buraco. No modelo apresentado por [5fros e
Efros [3] a solugao da equagio de Schrédinger para o hamiltoniano acima é considerada
supondo-se um semicondutor de duas bandas (de valéncia e de condugao) isotrépicas

H=

(2.4)

H—_?
Klre — ry
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¢ com degenerescéncia de spin apenas. Supondo, numa primeira aproximacio (que o
potencial V(r;) seja um pogo de potencial esférico infinito, dado por

0 Teh < &,
o0 Te,h > a,

V(re‘h = (25)
e comparando-se o ralo a do cristalito com os raios de Bohr dos elétrons e buracos,
dados por a, = e;iic ¢ ap = eif:b, respectivamente, onde € ‘é a constante dielétrica
estdtica, dislingue-se trés regimes de confinamento que sao definidos pelas condicdes

a) ¢ < ay < a, - confinamento forle, onde os dois tipos de portadores ficam
confinados;

b} ay, < a < a, - confinamento intermedidrio, onde somente o elétron é confinado;

¢} ap < ¢, < ¢ - confinamento fraco.

E importante notar que no regime de confinamento forte, dado pela condigao (a),
a energla de confinamento de ambos os portadores predomina sobre a energia de
interagdo Coulombiana e assim eles podem ser vistos como particulas livres dentro
do potencial infinito[3]. No regime de confinamento intermedidrio, o potencial de
interagdo néo pode mais ser ignorado e somente o movimento eletrénico é confinado,
pois o buraco, com massa efetiva maior, nao sente tanto o cfeito da superficie como
o elétron. Como resultado caracieristico do eleito de confinamento wos reginies (a) o
(b), pode-se observar uma discretizagio no espectro de poténcia do meio {1] que esta
assoclada as transi¢oes dpticas permitidas. No caso de confinamento fraco, os estados
dos portadores sao 0s mesmos do semicondutor “bulk”, nao ocorrendo o conlinamnento
dos portadores individualmente. No entanto, o movimento global pode ser afetado
pela superficie e isso resultaria, para o estado de menor energia, na formacao de um
exciton confinado.

Para podermos avaliar em qual situagio se classificam as amostras de VDS de
(dS,Sei_, em termos de confinamento dos portadores, tomaremos os valores das
massas efetivas dos portadores dos semicondutores de CdS e CdSe. Para o C'dS temos
que m, = 0,2 mg e my = 0,7 mg e para o CdSe, m, = 0,13 mg e my, = 0,59 my [40,41],
onde myp ¢ a massa de repouso do elétron. Assim temos que os raios de Bohr dos por-
tadores sao iguais a a, = 15 Ae a, = 4 Aparao CdS e a.=25Aeq, =6 Apara o CdSe.
O outro fator importante que consideraremos agora esta relacionado ao tamanho das
inclusées semicondutoras de CdS,;Se;_, »ncontradas nos filtros comerciais. Devido ao
processo de fabricagdo dessas amostras, os tamanhos dos cristalitos encontrados $40
diferentes e seguem uma curva de dist; .buigao de didmetros cujo valor maximo esta
localizado em torno de 10 nm e que te'a uma largura a meia altura (FWHM) de 2.5
nm [4]. Portanto, numa comparagio qualitativa entre os raios de Bolir dos portadores
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do CdS e do CdSe e os raios dos cristalitos dos VDS de CdS,Sey_, podemos dizer
que na média os raios dos cristalitos devem ser predominantemente maiores do que
os raios de Bohr dos portadores: Em outras palavras, isso quer dizer que na melhor
das hipéteses a ocorréncia de efeitos de confinamento quantico nessas amostras se
restringe ao caso de confinamento fraco. De fato, as medidas realizadas por Borrelli
et al. [4] mostram que nas amostras de VDS de CdSySe1_ comerciais nio ocorre
nenhum efeito de confinamento quantico dos portadores. Além disso, ¢ importante
mencionar que para semicondutores como o CdS e CdSe o efeito de confinamento
excitonico ndo é observado, pois como a energia de ligagio do exciton para cada uma
dessas amostras € pequena (28 meV para o CdS e 15 meV para o CdSe), é provivel
que antes de provocar um confinamento notével de seu movimento de translagdo, a
interagio com a superficie do cristalito provoque a sua dissociagao [9]. _

2.3 Efeito Stark Quanticamente Confinado

Muitos dos dispositivos conhecidos hoje em dia sdo baseados no eleito Kerr oplico,
onde as propriedades lineares de um material sio modificadas por um feixe laser. No
entanto, a modificagio das propriedades lineares por um campo elélrico de (efeito
Kerr estdtico ou eletroabsor¢io) também pode ser muito dtil em dispositivos hibri-
dos. O estudo deste efeito em microcristais semicondutores mostra-se particularmente
interessante.

Num sistema atdémico, por exemplo, um campo elétrico aplicado desloca os nives
de energia através do efeito conhecido como efeito Stark (19]. O efeito Stark é usu-
almente tratado através de teoria de perturbagdo, uma vez que o campo aplicado ¢
pequene comparado ao campo interno. No caso de um semicondutor “bulk”, essa
aproximagio ndo pode ser utilizada pois a energla de interagio nunca é pequena com-
parada a diferenca de energia entre niveis vizinhos, O problema deve ser tratado
exatamente e af entdo ele passa a ser conhecido como efeito Franz-Keldysh, embora
a origem fisica seja basicamente a mesma [32]. Além disso, alguns estudos recen-
tes [33,35] mostram que a dependéncia da absor¢io éptica em relagio a um campo
elétrico aplicado em estruturas do tipo pogo quantico (“quantum-well”) na direcio
perpendicular &s camadas, resulta em efeitos qualitativamente diferentes daqueles ob-
servados em semicondutores do tipo “bulk”. Os efeitos em pogos quanticos (PQ) sio
bem explicados em termos do modelo denominado por Efeito Stark Confinado Quan-
ticamente (ESCQ). Em 1ltima andlise, pode-se mostrar que ha uma relacao entre os
efeitos que ocorrem no semicondutor “bulk” e no PQ [33], isto 4, os efeitos em PQ
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podem ser vistos como um caso extremo de quantizagio do efcito Franz-Keldysh.
Uma anélise tedrica do problema de eletroabsorgio em estruturas com conlina-
mento quantico em todas as trés dimensdes (“quantum dot”- QD) foi realizada por
Miller et al. [37] ¢ os seus resultados mostram que os eleitos eletroabsortivos ¢ cle-
trorefrativos com este tipo de estrutura sio aumentados em COMmMparagao ao 1esio
efeito num semicondutor “bulk” ou em estruturas com confinamentos numa soé direcao
(pogos quanticos). No modélo proposto por Miller et al. considera-se uma estrutura
cubica com barreiras de potencial infinito nas paredes dessa caixa (“quantum box”).
Numa primeira aproximagao, despreza-se os efeitos exciténicos e supoe-se uin seini-
condutor com somente uma massa de buraco isotrépica. O Hamiltoniano do pat
elétron-buraco, na aproximagao da fungio envelope da massa efetiva, ¢ descrito por

H = FEVI4V(2.) + V,(ye) + Va(z) + eF - Re
_hi'vg + Vr(mb) + Vy(yb) + V,-;(Zb) +ceF - Ry + g,

- 2my

(2.6)

onde r = zi 4+ yj + zk; 1, j e k indicam as direcdes em coordenadas Cartesianas; os
sub-indices ¢ e b referem-se ao elétron e ao buraco, respectivamente; F é o campo
uniforme; L é o “gap” de energia do material e ¢ o médulo da carga eletrénica. O
potencial na diregiio x € dado por V;(z) = 0 para —L,/2 < 2 < L./2, e Vi(z) = o0
para quaisquer outros valores de x. L, é a dimensio do cubo na direcio x. Vi(y) e
V2(z) sao obtidos similarmente e as dimensdes do cubo nessas direges sdo L, e L..
Pelo fato de se desprezar a atracio Coulombiana entre e-b e pelo potencial cibico
infinito, o problema »ode ser desacoplado em relagio as coordenadas, e obtdém-se as
seguintes equagdes de Schrédinger para cada particula e diregio,

J,2 2
—h* 8 )
L v ' FLES v __ 1 Ly o
Hypdy, = 1= o+ Velrpy) = elipr,, oy = 1 (2.7)
2my, arpq

onde p = ¢,b define a particulae ¢ = 2,7y, z indica a direcio da coordenada, v refere-se
ao v-ésimo autoestado, + ¢ — se aplicam para elétrons e buracos, respectivamente,
Temos agora que o Hamiltoniano pode ser reescrito como H = 2opg Hyg + Eg e as
autofungdes do pares elétron-buraco que satisfazem a equacio sao dadas por imnsti =
PPt onde YT = $l P, e Wit = gt B, A energia do par elétron-buraco
Ehmnste ¢ o soma de thdas as energias individuais Iy, mais a encrgia do “gap” I;.

As solugdes da equagdo 2.7 sdo fungdes de Airy e portanto o problema pode ser
resolvido exatamente em todas as dire¢des do campo. A forca da absorgdo dptica
(expressa pela partc imaginaria de ¢, da constante dielétrica complexa € = ¢; + i¢y)
observada com um :ampo 6tico no interior do “quantum dot” ¢ dada por
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Figura 2.2: Espectro calculado tedricamente de ¢, ¢, e do coeficiente de absor¢ao,
a, € do indice de refracdo correspondentes n para um QD de GaAs de 100 x 45 x 45

A3 [37).

c(hw)=C 3 | <[t > [P8(hw — Eimrste), (2.8)

Lmn,setu

onde C = 87?%|P,,|?¢?/m2w?V. p., é o elemento de matriz do operador momentum
interbandas, my é a massa do elétron livre e V é o volume da caixa cibica. A soma
de todas as “forgas” de absor¢io de um determinado nivel eletrénico para todos os
niveis de energia do buraco conserva-se com o campo (e similarmente de cada nivel
de energia do buraco para todos os niveis eletrénicos), e a absorciio total também se
conserva.

Para ilustrar as mudangas provocadas por um campo elétrico nas propriedades
épticas de uma estrutura do tipo “quantum box”, usando-se a teoria discutida, sdo
apresentados na figura 2.2 os resultados do calculo numérico considerando-se uma
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estrutura cubdide de GaAs com dimensdes de 100 x 45 x 45 A3 cercada por barreiras
de potencial infinitas. Q espectro é calculado na vizinhanga da transicio majs bajxa
(l=m=n=gsg=t{=y= 1) para irés situagdes diferentes de campo aplicado. A
funcéo delta é substituida por uma funcdo Lorentziana com largura HWIIM de 0,5
meV a fim de remover as singularidades. O campo é aplicado ao longo da direcao
do lado com comprimento de 100 A. Na figura 2.2 a linha sélida corresponde a um
campo aplicado de ¢ V/cm; a linha tracejada curta ao campo de 3 x 104 Vieme a
linha tracejada longa ao campo de § x 10* V/cm.

Pode-se mostrar que as equagoes de Schrédinger ( 2.7) sdo idénticas aquelas para o
movimento perpendicular as camadas de um PQ, os deslocamentos dos Picos no caso
do “quantum dot” sdo idénticos aqueles de um PQ de mesma espessura £,. No entauto,
a absor¢do que ocorre é muito maior no QD por causa ao aumento do confinamento
nas outras duas diregdes. A energia necessaria para alterar a absor¢io ¢ a refracio ¢
a encrgia eletrostdtica armazenada. Como as mudangas na absorcio ¢ refragio por
unidade de campo no QD sido maiores, num dispositivo pratico a energia hecessiria
para sua operagio seria bem menor do que no caso de um PQ.

Experimentalmente, a ocorréncia do ESCQ j4 foi observado em amostras de VDS
de CdS, CdSe, CdTe e CdS,Se;_,, [39,42,43]. Um fato importante a ser destacado é
que mudangas fotoinduzidas da absor¢do podem ocorrer devido presenga de cam-
pos elétricos relacionados aos portadores presos em armadilhas [39]. Essa conclusao
é baseada em medidas de mudanga da absor¢io em amostras do CdTe, em duas si-
buagoes: a primeira medida é [eita aplicando-se um campo clétrico externe whiforme
Na amosira e a segunda medida resulta de mudangas no coeficiente de absorgao a
amostra através da excitacio por um pulso éptico de duragio de 2 ps, @640 nn e
30 kW/cm?, Nota-se pela Figura 2.3, que as curvas de mudanca em absor¢io para
ambos 0s casos sio indistinguiveis acima do pico da transicio mais baixa. '

2.4 Preenchimento de Banda

Na regido préxima da ressonancia, o indice de refragao e a absor¢io de um seni-
condutor podem ser perturbados por uma variedade de mecanismos que surgenm das
mudangas na populagio de portadores livres induzidas Opticamente. Estes mecanis-
mos incluem o “band-filling”, “plasma screening” e a renormalizacio do gap.

No caso dos VDS de CdS;Seq_, comerciats, o aumento da nao-linearidade optica
tem sido observado experimentalmente quando o material é excitado ressonantemente
na regiao préxima ao seu limiar de absorcao. Nesses Casos, 0 mecanismo apontado
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Figura 2.3: Espectros de absorcio a temperatura de 8 K com a aplicacio de um
campo externo aplicado (b), e através de fotoinducéo (c). Em (a) temos o espectro

calculado tedricamente para um campo externo aplicado, segundo a teoria discutida
anteriormente [39].
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Figura 2.4: [lustragio csquemdatica do deslocamento da absorcio optica em semicon-
dutor de gap direto devido ao “band-filling” [38)].

como dominante nas contribui¢des da nao-linearidade é o de preenchimento de bainda.
Neste processo, um campo éptico com energia maior do que o “gap” do material ¢
com intensidade suficiente para encher todos os estados de menor energia da banda
de condugdo numa velocidade superior a taxa de decaimento dos portadores criados,
faz com que o “gap” de energia entre bandas sofra um deslocamento efetivo até a
energia do foton. Durante o tempo de vida caracteristico que os portadores ocu-
pam os estados de energia nas bandas de condugio e de valéncia, esses se tornam
indisponiveis para outras transigdes devido ao principio de exclusio de Pauli. Assim,
a absorgdo associada a csses estados é removida, isto é, torna-se “saturada”. Lste
processo estd esquematicamente ilustrado na figura 2.4. Se bombearmos o nieio
com {étons de energia ligeiramente acima do gap teremos um aumento progressivo
de transmissdo. Assim, devido a essa saturacio, deve-se notar um deslocamento do
limiar de absorgao. Esse deslocamento é normalmente conhecido como deslocamento
dindmico de Burstein-Moss, ou ainda como “blue-shift” e é uma caracteristica mar-
cante do “band-filling”. Em VDS de CdS,Se,_,, esse comportamento foi observado
em varios experimentos {15,23,15]

Em consequéncia das mudangas sofridas pelo espectro de absorgio, o indice de
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Figura 2.5: Saturagao da absor¢io e da refragao para uma linha de absor¢io simples
em fungdo da frequéncia [38].

refragdo do material também é alterado (Figura 2.5). A relagio entre essas duas
variagbes € dada pela relagio de Kramers-Kronig. A ressonancia na absorcio provoca
uma dispersao anémala no indice de refragio que apresenta valores mais altos abaixo
da ressonancia e valores menores acima. Se o perfil de absor¢io apresenta uma de-
pendéncia em relagdo a intensidade da luz de excitagdo, entdo o indice de refracio
também apresenta essa dependéncia, isto é, ele também é nio-linear.

Sob o ponto de vista tedrico, alguns médelos do efeito de preenchimento de bandas
nos vidros dopados com microcristais semicondutores j& foram considerados [15,15,12],
No tratamento sugerido por Banyai et al. [13] desenvolve-se uma teoria parcialinente
fenomenoldgica [13] para descrever as propriedades dpticas nao-lineares de semicondu-
tores excitados por um laser na regido vizinha ao seu limiar de absor¢ao fundamental,
sob a condigdo de que cada par elétron-buraco gerado dpticamente interage com o
plasma de elétrons-buracos. A aplicagio deste modélo é justificada pelo [ato das
amostras dos VDS comerciais terem um tamanho de cristalito imédio maior do que 10
nm. Isso significa que clas esldo fora do regime de confinamento quantico discutido
anteriormente e t&m o seu comportamento razoavelmente bem descrito em Lermos de
portadores livres.
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No mbdelo citado, parte-se de uma teoria de resposta linear usando um hamil-
toniano para o problema de muitos corpos do sistema de interagao elétron-buraco
num semicondutor de duas bandas. Fazendo-se algumas aproximagoes, extende-se o
mbdelo inicial para uma densidade de portadores e temperaturas arbitrarias ¢ a res-
posta nio-linear desse sistema € obtida pela substituicao do polencial Coulombiano
atrativo por um que apresente blindagem. I feito um tratamento termodinamico de
equilibrio, onde supde-se que 0 tempo que 08 Processos envolvidos na inleragao levam
para destruir a memoria de fase do semicondutor é consideravelmente menor do gue
a duragio dos pulsos de excitagao. E preciso mencionar que no caso do 10sso expe-
rimento, estamos trabalhando com pulsos da ordem de 50 femtossegundos ¢ por esse
molivo estamos cerbamente lora dessa aproximagao. No entanto, para que a andlise
ganhe um carater mais abrangente e completo qualitativamente, discutiremos hreve-
mente alguns aspectos dentro desta aproximagdo. Os fenomenos de renormalizagao
do gap devido & blindagem da interagio Coulombiana ¢ o preenchimento de banda
sao considerados do modo descrito a seguir.

Resolvendo-se a equacio de Wannier modificada,

RE L, e -~ .
(—-— vt ——Vi(r) — EA) ¢a(r) =0 (2.9)

—KT ’ . , .
oude, V;(r) = &— é o poiencial de Yukawa e m ¢ a massa reduzida do par e-b, obteni-

se uma solucao analitica do problema. ¢, é a autofungao da equagao que descreve o
movimento relativo do par e-b.

Supondo que a energia do estado fundamental do exciton, Eq, seja constanie ¢
dada pela expressao

E, =E, + E (2.10)

onde B! ¢ a energia do estado ligado fundamental, tem-se que para densidades abaixo
da densidade de Mott, o “gap” sofre um deslocamento 6, que ¢ dado por

§E, = —SE!, (2.11)

isto 6, o gap sofre uma renormalizagio que pode ser expressa como,

2
1

SE, = Ep (1 - = -1, para g > | (:
g

[
[
-~
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é o ralo de Bohr do estado

Tread ¢ a energia de Rydberg, ap = Wf‘f;
fundamental e ¢ = ngfon esta relacionado ao limite superior do ndmero de estados
ligados num dado potencial.

Para densidades acima da densidade de Mott é suposta fenomenoldgicamente uma
dependéncia simples de g que satisfaca a condicio de continuidade e a ohservagao
empirica que a variagéo do gap é proporcional i raiz quadrada da densidade de pares.
Assim, temos

onde Ep =

E
0E, =E;, - E) = __g{{‘ parag < 1. (2.13)
Com esses resultados, podemos expressar o coeficiente de absorcao para uma
frequéncia w na presenca de uma densidade N de pares e-b como

a{w, N) = P-t(mh (hw — 'u,

2kgf> x 3 lea(r = 0)Pér(hw — By - E,).  (2.14)

Y
onde ¢, é a autofun¢io da equagio de Wannier modificada e E, o autovalor cor-
respondente, T é a temperatura. O gap entre bandas E, ¢é renormalizado como
E, = E) 4 6E,. P é proporcional ao médulo do elemento de matriz interbanda ele-
vado ao quadrado e u é o potencial quimico do sistema e-b. 6p é a fungao delta
alargada (introduzida fenomenolégicamente) e tem a forma

ER H’JE[',g
0sh . 2.15
(wl‘) cosh ( T ) (2.15)

As mudangas An(w) do indice de refracio dependente da densidade de pottadores
n{w, N)

o

An(w) = n(w, N} — n{w, N1), (2.16)

sao obtidas das mudangas na absorcio

Aa(w) = a(w, Ny) — afw, N1), (2.17)
aplicando-se a relagio de Kramers-Kronig
¢ © dw'Ao(w')

onde P.V. representa o valor principal.
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A dependéncia em relagio a densidade de portadores ¢ explicitada alravés da
equagao que nos permite obter o potencial quimico p do sistema e-b,

N'G _ 1 [27’?’1,@%:‘521

3
7 oo X ‘
o | A Jfo 2% f(z  fip)dz, (2.19)

onde J representa o tipo de portador, isto ¢, elétrons ou buracos ¢ f(x) ¢ a distribuicao
de Fermi-Dirac.

2.4.1 Dindmica de portadores livres

A dindmica dos processos Opticos néo-lineares é um assunto que deve ser tratado
agora para que possamos entender os tempos de resposta observados em diversas
medidas realizadas com as amostras de VDS de CdS,Se;_,. De um modo geral, a
dindmica de excitagio em semicondutores é um assunto bastante complexo, una vy
que muitos processos {isicos podem estar envolvidos. Assim, para entendé-la ¢ preciso
descobrir como a presenca de elétrons e buracos altera as propriedades opticas do
meio e também como ocorre a relaxacdo da excitacio. Nos casos de absorcao éptica,
onde portadores livres sio criados, existem basicamente duas classes de processos de
relaxagao pelas quais esses portadores livres podem seguir:

1. Relaxagdo Intra-banda - processos que espalham o portador, um elétron por
exemplo, sem mudanga da banda em que ele se encontra; e

2. Relaxagio Inter-banda - processos nos quais o portador muda de banda.

Um ponto importante que diferencia os dois processos ¢ o intervalo de tempo
em que eles ocorrem. Geralmente, os portadores relaxam no interior de uina banda
muito mais rapidamente (= 10 fs - 100 ps) do que eles relaxam entre bandas diferentes
(= 10 ps - 1 ps). Uma scquéncia tipica de eventos da excitagio e da relaxacio de
portadores é ilustrada na Figura 2.6. Os eléirons sao injetados na banda de conducio
por um pulso dptico d: excitagio com um excesso de energia AE = hw —E, (E, é a
energia do gap e hw é a cnergia dv féton incidente) em relagiio ao fundo da banda de
condugio e a distribui jao de ocupagao dos estados resultante é de nao-equilibrio. Apds
a excilacdo, os elétrons sofrem processos de espalhamento que fazem com que eles
ocupem outros estacos de menor energia na banda de condugio até que seja atingida
uma distribui¢io d: equilibr.o. Como a relaxagio intra-banda é muito mais rapida
do que a relaxagac inter-bandas, durante o tempo em que os portadores ocupam os
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Figura 2.6: Sequéncia tipica de excitagio ¢ relaxagio mostrado na descrigao ener-
gia/momentum das bandas de wm semicondutor de gap diveto. 1. Relaxacio inbra-
banda de portadores na direcio do centro (Is), 2. Recombinagio entre bandas (ps),
3. Relaxac@o envolvendo um estado de impureza §.

estados de menor energia na banda de conduciio até se recombinarem, esses estados se
tornam indisponiveis devido ao principio de exclusio de Pauli e assim temos o efeito
de preenchimento de banda, discutido anteriormente.

Medidas do tempo de relaxacio intra-banda em vidros dopados com microctista-
lites semicondutores de CdS,Se;_, foram realizadas por Nuss et al. [13] num expe-
rimento de “pump-and-probe” onde foram usados pulsos de excitagdo com duragao
de 60 fs. Nesta experiéncia, verificou-se um processo de relaxagdo que ocorria em
dois tempos caracteristicos. Logo apés a excitagio a absorgdo tinha uma recuperacio
parcial que ocorria numa faixa de 200 a 250 fs. Esse processo corresponde a re-
laxagdo intra-banda e é atribuido a emissio de fénons longitudinais dpticos (LO). A
outra etapa ocorria em tempos mais lentos, da ordem de dezenas de picossegundos,
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compativeis com o processo de recombinacgao direta dos portadores.

A primeira medida do tempo de recombinacio direta inter-bandas em VDS de
CdS;Se;- foi reportada por Jain e Lind [1], que utilizando a técnica de mistura de
quatro ondas degenerada (MQOD) verificaram um decaimento da ordem da duragao
do pulso de excitagio (10 ns). Porém, de acordo com as suas conclusdes o tempo
de resposta deveria ser mais rdpido ainda, na escala de subnanosegundos, pois a
resolugdo temporal da medida poderia estar sendo limitada pela duragao do pulso.
Algum tempo depois, Roussignol et al. [8] repetiram essas medidas e obtiveram
tempos de decaimento da ordem de nanosegundos. Quase que simultancameunte, Yao
et al. [18] apresentaram medidas que mostravam um tempo de resposta da ordem de
dezenas de picossegundos. Com esses valores divergentes, a questao sobre o tempo
real da recombinagio permaneceu uma incdgnita alé o momento em que um efeito de
fotoenegrecimento da amostra foi detectado por Roussigno! et al. (8,31}

O efeito de fotoenegrecimento surge quando a a amostra é submetida a uma grande
fluéncia de radiagdo laser ¢ é acompanhado das seguintes caracterfsticas: (a) um
decréscimo na intensidade na luminescéncia, (b) um decréscimo na intensidade dos
sinais 6pticos néo-lineares e (c) uma redugio no tempo de resposta da nao-linearidade
optica. Deste modo, a diferenga nas medidas de tempo de recombinagao inter-bhandas
¢ explicada pelo fato de que Roussignol ¢t al. além de utilizarem amostras Gue nunca
haviam sido expostas a radiagao laser, realizaram suas medidas com fluéncias de
energla insuficiente para causar o efeito de fotoenegrecimento, enquanto nos outros
dois casos a fluéncia de energia empregada nas medidas era o suficiente para (ue esse
cleito se fizesse presente.

A discussio sobre esse efeito em VDS de C'dS, Se,_, [8,31] associa constantemente
a sua origem a presenga de estados de armadilhas, que atuam como estados inter-
mediarios no processo de recombinagio dos portadores. Essa hipdtese baseia-se no
fato de que em baixas fluéncias de energia, o espectro de luminescéncia dessas anios-
tras apresenta dois picos em comprimentos de onda distintos, enquanto que no regime
de grande fluéncias um desses picos desaparece [8]. O pico que permancce esta associ-
ado ao processo de recombinagio direta dos elétrons no fundo da banda de conducgao
com os buracos do topo da banda de valéncia e sua posigio corresponde ae “gap” de
separacao entre bandas. O segundo pico relaciona-se com a recombinagae dos porta-
dores que decaem nao-radiativamente do fundo da banda de condugdo e ficam presos
nas armadilhas (processo (c) da Figura 2.6) e o seu desaparecimento do especlro
de luminescéncia é devido a saturagio desses estados, que deixam de participar do
processo de recombinagio.
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Iim relagdo & origem dos estados de impureza, argumenta-se que possivelmente ela
estaria associada a superficie do microcristalito. Algumas das possibilidades sugeridas
envolvem a indugao de mudangas estruturais na superficie do microcristalito pelo laser
e também ligagdes soltas (“dangling bonds”) dos microcristalitos de CdS,.Se;_, [31].
Apesar da existéncia dos estados de impureza nos VDS de CdS,Se;_, ser um fato
comprovado, é preciso mencionar que a sua origem ainda nio é muito bem conhecida
e por enquanto, a sua discussdo é restrita a formulacio de hipdteses.

2.5 Efeito Stark Optico

Agora que ja verificamos os efeitos causados por uma populagio de elétrons-buracos
reals sobre as propriedades Gpticas nao-lineares dos VDS, passaremos a analisar os
efeitos causados pela criagio de uma populagio virtual de pares elétrons-buracos.
Esta situagao ¢ bastante distinta da primeira, pois nesse caso os processos épticos
nao-lineares resultam da excitagio do semicondutor na regido de transparéncia um
pouco abaixo do limiar de absorgéo.

O efeito causado pela excitagio dptica, com altas intensidades, de um sistema ma-
terial préximo as suas linhas de absorcio j& foi bem caracterizado em gases atémicos,
como o vapor de sddio [20] e solugdes de moléculas de corante organico [21]. Os re-
sultados dos estudos realizados nesses sistemas mostram a ocorréncia de um efeito
normalmente denominado como efeito Stark ‘dptico’, ou ‘dinamico’, ou ‘a.c.’ em ana-
logia ao efeito induzido por um campo d.c.. A observagio principal que resulta desse
eleito é o deslocamento das linhas de transi¢des observadas nas medidas de espectro
de absorgdo e de fluorescéncia, usualmente conhecido como deslocamento Stark ou
“Stark shift”. O deslocamento de uma linha de transigdo de um sistema de gases
atomicos ¢ relativamente facil de se observar devido a estreita largura da linha espec-
tral. Para o caso de semicondutores no entanto, a observagiio desse efeito é um pouco
mais dificil porque hd o envolvimento de transigdes entre bandas e isso resulta num
espectro de absorgdo continuo e razoavelmente largo. Contudo, em estucos recentes
esse tipo de efeito tem sido observado no deslocamento de ressonancias excitdnicas
que j& apresenta algumas vantagens potenciais para aplicagdes em dispositivos. Em
cristals macroscopicos do tipo “bulk”, o efeito Stark ja [oi observado em amostras
de CdS [22] e GaSe [24]. Um outro tipo de material que tem sido bastante explo-
rado visando a utilizagdo desse efeito ern dispositivos épticos é aquele que apresenta
efeito de confinamento quantico, como por exemplo os Pogos-Quinticos-Muiltiplos
(Multiple-Quantum-Wells/MQW) [26,27,28,30].
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O tratamento tedrico deste tipo de sistema é feito utilizando o formalisiio do *
atomo vestido”, que incorpora de um modo natural a ocorréncia de outros efcitos para
fétons quase ressonantes com uma transicio do sistema, tais como o desdobramento
de linhas atémicas induzidas dpticamente ou o aparecimento de ganho dptico sem que
haja inversdo de populagio [2).

A fisica dos processos épticos coerentes nao-lineares que ocorrem pode ser des-
crita da seguinte maneira. Os elétrons de valéncia sio mantidos em equilibrio por
fortes campos atémicos, Eyom; a aplicacio de campos opticos, E, nio despreziveis
comparados com Eg .y, induz flutuagdes anarmonicas na densidade de carga que por
sua vez pode interagir com outros campos 6pticos. Q acoplamento mituo de campos
dpticos (E) através das flutuacdes anarménicas na densidade de carga causa unia
troca de fétons entre os campos épticos; no processo, entretanto, nao fica depositada
efetivamente energia no meio. Processos 6pticos coerentes nio-lineares sio carache
rizados pelo fato que campos dpticos nio ressonantes induzem somente populagoes
virtuais de e-b ; que persistermn essencialmente durante o tempo em que os campos sao
aplicados, caracterizando um tempo de resposta bastante rapido.

O “estado fundamental” do semicondutor na presenga de campos Gpticos é repre-
sentada por uma superposigdo coerente de todos os estados excitados {(pares e-b). O
valor esperado da polarizagio é calculado usando-se o formalismo da matriz densi-
dade. A dispersao espacial é sempre desprezivel e somente os eleitos dipolares sio
mantidos. Eles sdo descritos por um Hamiltoniano da forma - E, onde 1 é o nio-
mento dipolar elétrico. De um modo geral, nas discussées da dplica nao-lincar, o valor
csperado da polarizagao dptica P ¢ expandido numa séric de poléucias de valores de
E, os coeficientes sdo as susceptibilidades nio-lineares ndo-ressonantes, Y, 8 ¢
assim por diante. Finalmente, a propagacio do campo e a interagdo enlre canipos
sao analisadas pela resolugio das equacbes de Maxwell acopladas pela polarizacao
nao-linear [2],

O formalismo do dtomo vestido normalmente se restringe ao tratamento de siste-
mas de dois niveis, que é uma aproximacio valida em condigdes de quase-ressonancia.
Antes de irmos adiante na nossa analise do efeito Stark em semicondutores, verifique-
mos algumas previsdes deste médelo para um atomo de dois nivels, ou para o caso
de interesse, uma transicao isolada entre as bandas de valdncia e de condugao de wimn
semicondutor na presenca de campo de radiagio laser monocroméatica intensa com
frequéncia w, e amplitude E,, como mostrado na figura 2.7.

O estado fundamental é identificado por v, o estado excitado por ¢ ¢ a energia do
gap por E;. Os autoestados ndo-perturbados do sistema sio produtos de estados do
estados dos elétrons e estados dos fétons. Na figura 2.7 as linhas tracejadas mostram
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Figura 2.7: Niveis de energias de um sistema de dois-niveis na presenca de um feixe de
bombeio ndo-ressonante com frequéncia w, e amplitude E,. Niveis nao perturbados
(linha tracejada) e considerando a perturbagio (linha sélida) [12].

uma série de estados |v, N >, [v, N+1 > e assim por diante, com N, N+1.... [élons ¢
o elétron no estado fundamental v e uma série de estados |¢, N =1 > e C assim
por diante com N-1, N, ... fétons e o elétron no estado excitado ¢. Se o “detuning” do
bombeio , fig ~ w,, ndo for muito grande, os estados ¢, N > ¢
degenerados. A interagio dipolar mistura esses estados, levando a novos autocstados
do “atomo vestido”, mostrado em linha sélida na figura. A diferenca de ener gia entre
os centros entre d01s desses dubletos vizinhos é w, e no limite cldssico o desclobtamento
do dubleto é dado pela frequéncia de Rabi

wr = [(Ey ~ w,)? + dler, B, Y2, (2.20)

que mede o tempo em que o elétron permanece no estado excitado.

Um feixe de prova induz transigdes épticas enbre esses estados do dtomo vestido.
No estado estaciondrio, sua absorgio é proporcional a taxa de transicio ¢ a diferenca
de populagéio entre estados de dubletos vizinhos. Sob excilacio nio ressonante, a
populagéo no estado inferior do tipo v de cada dubleto é maior do que em estados do
tipo ¢. Além disso, a taxa de transigio para transi¢des que conservem N ¢ a maior.
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Consequentemente, o espectro de excitacio 6plica , visto na IMigura 2.8, consiste de
uma absorgao deslocada para uma regido de maior energia em w, +wp € uma emissio
estimulada em w, —wy, de menor intensidade. No processo de emissio estimulada, dois
fotons de bombeio sio destruidos e um féton de teste e uma transi¢ao “blue-shifted”
sao criadas.

ABSORPTION

GALIN

ENERGY

Figura 2.8: Espectro de ¢xcitagao dptica do sistema de dois niveis mostrado na figura
2.7. A linha tracejada 1i0stra a absorgio nio perturbada em Ly, as linhas sdlidas
mostram a absor¢do em w, + wr e ganho em w, — wp na presenga de um [eixe de
bombeio néo ressonante em w,. wp ¢ a frequéncia de Rabi [12].

A descrigdo do 4to no vestido prevé ainda um deslocamento da ressonancia, o
“Stark shift”que é dad> por

Awg = wy ~ w, + wg (2.21)

ou ainda,

4u? B2
3

t

AE, = \/AQZ + - AQ (2.22)

onde Af) é a difercnga entre a energia de transicio e a energia de excitagao, u = ¢r,. é
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a constante de acoplamento dipolar e £, ¢ o campo de bombeio. (Quando o detuning
é muito grande, isto é, AQ > 2uk,, a equagdo 2.22 resulta em

2 2

ATl O
AR

o que aponta uma dependéncia quadritica do deslocamento da energia de transicao

com o campo de bombeio, ou seja, linear com a intensidade de excitagio, Quando §)
= (), isto é, na ressondncia a equagio 2.22 se reduz a

AE, ~ (2.23)

AE, =2k, (2.24)

que dd uma dependéncia linear do deslocamento com a amplitude do campo de bom-
beio, isto ¢, varia com a raiz quadrada da intensidade do campo de bombeio.

IEmbora o modélo do atomo vestido para um sistema de dois niveis apresente
uma boa concordancia quantitativa com resultados experimentais observados do eleito
Stark em semicondutores, dada a sua simplicidade,” ele nio leva e consideragio
algumas sutilezas como por exemplo a perda na for¢a de oscilador que foi observada
no caso de excitons.

O primeiro tratamento mais elaborado, partindo de primeiros principios, lor apre-
sentado por Schmitt-Rink e Chemla [29,30] que trataram o caso de un: semicondutor
de dimensdes arbitrdrias sujeita a um feixe laser monocromatico de intensidade ar-
bitraria na regido de transparéncia, abaixo da ressonancia, de pares e-b virtuals,
usando uma extensdo da teoria de Hartree-I'ock. A aproximacdo utilizada nao con-
sidera (i) correlagdes (screening), (i) formacdo de biexcitons virtuals ligados e (iii)
interacdes que nao sejam Coulombianas.

Considerando um semicondutor de duas bandas na auséncia de interagoes Cou-
lombianas {e portanto de excitons), as transigdes interbanda com momento relativo,
k, do par elétron-buraco, se desacoplam e cada transicio individualmente se comporta
do mesmo modo que no caso de um sistema de dois niveis discutido acima, com uma
frequéncia de Rabi

Wg = [(éek ~+ Epk — w.’p)z - 4|8T’UCEP|2]1/2' (225)

onde €. ¢ €y sao as energias do elétron e do buraco renormalizadas. A ligura 2.9
mostra as bandas de valéncia e de condugao renormalizadas para m. = m,, correspon-
dentes aos estados |¢, N > e |v, N > do dtomo vestido da figura 2.7. Para excitagio
néo ressonante, w, < F,, as bandas de valéncia ¢ de condugdo sofrem win “blue-shift”,




42 CAPITULO 2. VIDROS DOPADOS COM MICROCRISTAIS DEECDSyS1, - x

o deslocamento Stark diminui com o aumento do “detuning” da [requéncia de boni-
beio. Para excitagdo ressonante, w, > £y, gaps de magnitude 2|er,.[5,| aparecem
em w,. Como jd vimos, para €. + € = w,, o estado com N f{6tons ¢ umn elétron na
banda de valéncia ¢ degenerado com o estado com N-1 [6tons ¢ o elétron na banda
de condugdo. A degenerescéncia é levantada pela interacio dipolar, que leva ao des-
dobramento Stark das bandas em w,. Além disso, os estados com energias dos pares
e-b maior do que w, +2|ery. E,| sofrem um deslocamento na direcio do azul enguanto
que aqueles com energias menores do que w, — 2|er, B, sofrem um deslocamento na
diregao do vermelho.
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Figura 2.9: Esquema da estrutura das bandas de valéncia e de condugao renormaliza-
das em fun¢ido do momento , k, para m, = m;. (a) excitagdo nao ressonante, wy < 17,
(b) excitagdo ressonante, w, > E,, de pares e-b livres. As linhas tracejadas mostram
as energias sem perturbagio [12].

A resolugao da equagao cinética na auséncia de colisdes permite obter as funcoes
de distribuigdo do estado estaciondrio, f.(k) e f,(k), que sio dadas por

%M. (2.26)

. . 1 :
£e(k) = (k) = 511~ 4|By(k)
A distribuicbes das populagdes de elétrons e buracos nas situagdes de excitacio
ressonante e nao 1:ssonante estdo representadas esquematicamente na figura 2.10.
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Figura 2.10: Esquema da distribuigio de ndo equilibrio em fungdo do momento, k,
para (a) excitagio ndo ressonante, w, < Eg, (b) excitagio ressonante, w, > E,, de
pares e-b livres [12].
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Para excitagdo nao ressonante, w, < [, a distribuiciio apresenta um pico de maximo
no gap e decresce suavemente com o aumento do “detuning” em relacio  lrequéncia
de bombeio devido ao fato de que o tempo que os clétrons permanccem nesses estados
¢ inversamente proporcional a “Aw”. Para excitaciio ressonante, w, > [£,, o maximo
€ na frequéncia de bombeio e novamente a distribuicio decresce suavemente com o
aumento do “detuning”. O valor de méiximo igual a 5 em w, corresponde a uma
mistura perfeita dos estados da banda de conducio e de valéncia e também a uma
saturacdo completa da absorgio do feixe de bombeto. Na auséncia de interacgao Cou-
lombiana, o mecanismo responsivel pela saturagio é o chamado preeuchimento do
espago de fase (Phase-Space Filling ou PSF), isto é, os estados j4 ocupados néo estio
mais disponiveis para transigdes dpticas, devido ao principio-de exclusio de Pauli.

Todos os resultados obtidos até agora correspondem & descricio do “estado Tunda-
mental” coerente do semicondutor na presenca de um campo monocromatico intenso,
onde os elétrons e buracos nao interagem. Basicamente, verifica-se que eles sio equi-
valentes aqueles obtidos para um conjunto de dtomos de dois niveis independentes.
Isto é esperado, uma vez que as transicoes Spticas com' diferentes k se desacoplan.

Considerando agora a interagio Coulombiana, iremos analisar como se comportamn
os resultados obtidos anteriormente. Partindo da descricio do espaco de momentos,
tem-se que os elétrons ficam “pulsando” entre as bandas de valéncia e de conducio
com uma frequéncia que é dada pela frequéncia de Rabi. Durante o tempo que os
elétrons permanecem no estado excitado (na banda de conducio), eles se comportam
como se {ossem eletrons reais.

O sistema composto pelo semicondutor na presenca de um campo de bombeio
monocromatico e intenso, £y exp(iwt) + F, exp(—iwt) na regido de transparéucia
abaixo da ressonincia, é caracterizado pela matriz de distribuicao

R nek(t)  r(t)

Ay = 2.27
* Pi(t)  nur(t) ( )
e pela matriz de energia,
0
2 Sck MEP V. of (i N
.= . - LT (1 2.28
ok —uEr &, %: ki T (1) (2.23)

sujeitas a condigao ¢ Oy /Ot = [fig, k] = 0. nex € nye descrevem a distribuicao de nao
equilibrio de elétrons e buracos e 4, descreve a polarizacio induzida pelo campo de
bombeio coerente. €9, e €2, sic dadas por




2.5. EFEITO STARK OPTICO 45

2
0 By ~ wy k

“ok 2 + 2m, ( )
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E —w k2
= — = —F _ Vi . 2.30
Evk 2 me + %: k. k ( )

£, € a energia do gap e V ,+ é a interagiio Coulombiana, que para o caso bidimensional
(2D) ¢é dada por 2me?/eglk — k'| e no caso tridimensional (3D) por 4re?/ey|k — k'[%.
p = ery € o elemento de matriz dipolar interbandas.

Os autovalores da matriz de energia sio dados por

l -
ek = geck + euk (ot — eur)’ + 4102, (2.31)
onde,
e =c— ) Vignw  i=eb, (2.32)
K ) .

sao as bandas de energia do elétron e do buraco renormalizadas, e

A=A+ 1y ; (2.33)
ko
é a frequéncia de Rabi renormalizada.

Verifica-se entdo que a interagio Coulombiana modifica os resultados do par e-b
livre de duas maneiras: (i) a repulsfo Coulombiana entre e-c ¢ b-h renormalizam
as energias (segundo termo em 2.32) e (ii) a atracio Coulombiana e-b renormaliza
a frequéncia de Rabi na ressonéncia (segundo termo em 2.33). As duas mudancas
expressam o fato de que na presenga de interagoes Coulombianas um par e-h com
um dado k experimenta néo s6 o campo elétrico, E,, mas também um canpo interno -
significativo, o “campo molecular”, associado com os pares e-b criados em k'. Para
cada k, os campos externos e o Coulombiano se combinam para dar um “campo local”
coerente efetivo, ao qual o sistema responde.

Para pequenas intensidades de bombeio, os campos locais ou “corre¢des de campo
local” dominam e transformam os pares e-b livres em excitons. Neste limite a des-
crigao corresponde aos efeitos exciténicos. Para altas intensidades de bombeio, o
campo externo domina e nesse caso, os processos dominantes estio associacdos is
transi¢oes banda-a-banda individuais. A interacio Coulombiana introduz apenas um




46 C’APJ’TULO 2. VIDROS DOPADOS COM MICROCRISTALS DE CDSy S, _x

fraco acoplamento comparado ao campo externo, que pode ser tratado como uma
corregao aos processos dominantes.

Da condigéo {Ay, é;| = 0, pode-se obter que a amplitude 1 do par e-b para o caso
estaciondrio é dada por

(Eok = ok )r = (non — nee) [0y + 3V, otbe], (2.34)
kl

¢ as densidades ny = n. = 1 — ny, sio dadas por

e = 51— (1= 4fef?) /2, (2.35)

A equagao 2.34 junto com a equagoes 2.35 ¢ a matriz de energia do sistema,
descrevem o estado fundamental do semicondutor sob forte excitacio incluindo as
corregoes dadas pelos efeitos de muitos corpos das correlagdes elétron-elétron e buraco-
buraco e também pelo efeito de preenchimento do espago de fase (PEF) devido ao
principio de exclusio de Pauli.

A influéncia do forte campo de bombeio sobre o sistenma 80 pode ser detectada
estudando-se a resposta linear a um campo de prova fraco sintonizavel. A resposha
linear ao campo de prova na presenga do campo de bombeio pode ser avaliada atraves
da equagao

86ﬁk(t)
Y

onde 6£; contém o campo de prova, fiy, e € sdo as solucdes de 2.28- 2.35.

= [82c(t), A (6)] + [Ex(t), 670 (2)), (2.36)

Em geral, o conjunto de equagdes (2.32- 2.33) s pode ser avaliado numéricamente,
Este trabalho foi realizado por Ell et. al. [28] que analisaram o cleito Stark oplico en
excitons para estruturas semicondutoras bidimensionais (2D) ¢ tridimensionais (313).
Os resultados obtidos por eles diferem substancialmente dos resultados obtidos para
sistemas atomicos de dois niveis em fungdo das interagdes nao-lineares exciton-féton e
exciton-exciton. Os resultados numéricos obtidos por eles correspondem ao caso 21) ¢
3D (Figura 2.11) e permitem uma descrigdo de experimentos com pogos-quanticos ¢
materiais “bulk”. No caso 2D somente o exciton 1s (“heavy-hole”) é tratado. Todas
as energias sao normalizadas ao exciton de Rydberg 3D, £y, ¢ é suposto um alar-
gamento de 0.05 £y e um “detuning” do bombeio wp = Ly — 10F,. A figura 2.11
mostra o espectro de absorc¢do calculado para vérias intensidades de bombeio para
ambos os casos (2D ¢ 3D). A observagao principal desses resultados estacionarios é o
grande deslocamento do pico de absor¢ao na direcio do azul. Além disso, outro fato
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Figura 2.11: Espectro de absor¢io em unidades arbitrdrias em 3D (a) e em 2D (b)
para (E; —~w, )/ Ey = 10 e intensidades no interior da amostra de 1, = 0 (linha sélida);
I, = 1.5 (linha tracejada); I, = 30MW/em? (linha pontilhada) {28].
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Figura 2.12: p, como definido pela equagio 2.40 em funcio do detuning § para n=1
e n = co. 2D (linha sélida) e 3D (linha tracejada) [28]
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Figura 2.13: v, como definido pela equagio 2.41 em fung¢do do detuning & para n=1
e n = 00. 2D (linha sélida) e 3D (linha tracejada) [28].
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Capitulo 3

Montagem experimental

3.1 Introducao

Neste capitulo iremos descrever a montagem experimental utilizada para a realizacio
das medidas que serdo apresentadas posteriormente. Para facilitar a discussio do
sistema, a descrigio é dividida em duas partes: uma sobre o laser de corante de
femtossegundos e os mecanismos hasicos de compressdo dos pulsos ¢ outra sobre o
sistema de excitagio-e-prova e sistema de deteccio. O laser de corante “colliding
pulse mode-locked” (CPM) conta com um grande mimero de trabalhos publicados
que descrevem as suas caracteristicas e principio de funcionamento. Por cssa razdo,
a sua descrigio serd breve. Em relacio 2 montagem de excitagio-e-prova configurada
para medidas de chaveamento éptico, devemos tomar algumas precaugdes quanto a
polarizagio dos feixes utilizados. Essa preocupagdo, como veremos posteriormente,
justifica-se porque dela depende a eficiéncia de extingao dos polarizadores e tambem
de como deve ser estudada a interacio do feixe de prova com as mudancas induzidas
pelo feixe de bombeio. O sistema esta parcialmente esquematizado na figura 3.1.

3.2 Laser CPM

A fonte geradora dos pulsos com menor duragio temporal obtidos até agora tem
como componente fundamental, o laser de corante com cavidade em forma de anel
funcionando com pulsos contrapropagantes e modos acoplados [1,2,4]. O laser CPM
€ a consequéncia de uma série de melhorias de outros lasers que utilizavam a téenica
de acoplamento de modos. Essa técnica constitu] hoje em dia a base dos sistemas

a7
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Figura 3.1: Esquema da montagem experimental utilizada para medidas de chavea-
mento otico. Basicamente temos um laser de corante de femtossegundos e um sistema
de excitagdo-e-prova com configuraca de porta Kerr.

geradores de pulsos ultracurtos. Os mecanismos que contribuem para a formacio
de pulsos ultracurtos sdo basicamente a absorgdo e ganho saturiveis, dispersio de
velocidade de grupo (DVG) e automodulacdo de fase (AMF). Os pulsos que se for-
mam na cavidade dependem fortemente do controle de cada um desses fenémenos e
principalmente de como ¢ estabelecida a relagdo entre eles.

A cavidade do laser CPM pode ser vista na figura 3.2 , onde nota-se trés espelhos
(M1, M2 e M3) formando a cavidade em anel, dois jatos de corante onde ocorrem
o ganho (Rh6G) e absorgdo (DODCI) saturavels; uma sequéncia de 4 prismas para
controle da dispersio de velocidade de grupo, dois espelhos concavos (M5 e M6)
com curvatura de 10 cm e dois espelhos concavos com curvatura de 5 cm para a
focalizagiio do feixe no jato de Rodamina ¢ DODCI respectivamente. O bombeio
do meio amplificador ¢ feito através da focalizagdo de um laser de argdnio emitindo
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em 514,5 nm. A poténcia de limiar do bombeio esta situada entre os valores de
1.5 e 4.5 W, dependendo da concentragio dos corantes. Os jatos do meio de ganho
e de absorcio sio obtidos dissolvendo-se os corantes em etileno glicol e fazendo-os
circular através de um sistema de bombeamento mecanico. Na saida do bombeamento
encontra-se um bico achatado que faz com que as solugdes salam em forma de jatos
verticais com espessura de 300 pm para a rodamina e 80 pm para o DODCI. A
orientacio dos jatos em relagio ao feixe do laser CPM é tal que o angulo entre eles
seja igual ao dngulo de Brewster.

80OMBEIO

ARGONIO
514,5 nm

Figura 3.2: Esquema do laser CPM.

3.2.1 Acoplamento de modos

Para melhor compreensido da formagao dos pulsos, vamos fazer uma breve discussio
dos mecanismos envolvidos. Em primeiro lugar consideraremos o acoplamento de
modos do laser. Para cada modo transversal da cavidade existe um conjunto de modos
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funcdo do tempo. Nota-se que perto da metade do pulso tem energia para saturar o
amplificador. Isto significa que a cauda do pulso nio serd amplificada. Em {¢) temos
a saturagdo do absorvedor. Podemos verificar que apés a saturacio pela energia da
frente do pulso, o meio torna-se transparente ao resto do pulso. Finalmente em (d)
temos 2 modulagdo efetiva sofrida pelo pulso apés uma volta completa na cavidade.

/\ (d)
\C_E,TE—Q '
Figura 3.3: Variagio temporal das grandezas envolvidas na compressio do pulso.

Em (a) a intensidade do pulso, em (b) o ganho do amplificador, em (c) a absorgao
saturdvel em em (d) o ganho liquido,
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Como o processo descrito na segio anterior ocorre a cada volta, se ndo houver ne-
nhum fator limitante, num determinado momento teremos um pulso com duragio
nula. Portanto é necessario levar em consideragio algum efeito que estabeleca um
limite inferior para a duragdo do pulso. De fato, temos que considerar que o ganho
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do amplificador e a perda no absorvedor saturdvel dependem da frequéncia de acordo
com os espectros de absorcio e de emissdo dos corantes correspondentes. A analise
deste processo pode ser simplificada se considerarmos que é possivel representar a
dependéncia do ganho efetivo com a frequéncia por um filtro passa-banda, centrado
na frequéncia de ganho miximo. Deve-se notar que na medida em que o pulso vai
encurtando, seu espectro de poténcia vai se alargando, de acordo com a equacio 3.1.
Ao atingir o regime estaciondrio, tanto o perfil temporal como o espectro de poténcia
do pulso, nao devem se alterar e assim, o alargamento do pulso devido a filtragem
das frequéncias afastadas da frequéncia central, deve corresponder a compressio re-
sultante da modulacio descrita em 3.3d.

3.2.2 Dispersao e Auto-Modulagao de Fase (AMF)

Completando a descrigdo dos mecanismos de compressio, iremos analisar os elcitos
de AMF e DVG, que sio de grande importancia quando a obtencio de pulsos com
duragdo menor que 100 femtossegundos é esperada.

A largura espectral para pulsos com duragio na ordem de dezenas de [emtossegun-
dos ¢ suficientemenie grande para que seja necessario controlar o efeito de dispersao,
que faz com que as componentes de frequéncia do espectro do laser solram diferentes
alrasos ao se propagarem num meio dispersivo. Isso pode resultar numa deformacao
do perfil temporal do pulso e caso ndo haja um controle, a duragio minima do pulso
fica limitada. Os principais efeitos sofridos pelo pulso ao atravessar uim meio dis-
persivo sao: o aparecimento de uma varredura de [requéncia linear, ou “chirp”, e
alargamento em sua duragio temporal. No caso do laser CPM, temos virios clemen-
tos dispersivos que contribuem para o aparecimento dessa varredura de lrequéncia.
Lles sdo representados pelos espelhos, ganho nio saturado do amplificador, perda nio
saturada do meio absorvedor e materiais transparentes usados na cavidade {5).

A AMF esta relacionada a ndo-linearidade do indice de refracio que certos meios
apresentam quando submetidos a altas intensidades; suas principais caracteristicas
sao: o alargamento do espectro de poténcia e produgio de varredura de frequéncia.
A importéncia destes efeitos reside no fato de podermos utiliza-los para comprimir
ainda mais o pulso e tambem na possibilidade de exercer um controle sobre a dispersio
dentro da cavidade.

No laser CPM a AMF recebe duas contribuigées dadas pelo corante e pelo seu sol-
vente, A primeira uelas esta relacionada a absorgao do pulso de bombeio pelo corante
que faz com que ocorra um processo de populagéo do seu primeiro nivel excitado. A
absor¢ao da energla do pulso pelo corante traz como consequéncia uma alteracio do
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seu indice de refragio. Assim, no momento em que ocorrer a saluragao da absorcao
essa componente deixa de contribuir. A segunda contribuigio ao indice de refragao
nac-linear resulta da interagdo do pulso com o solvente, que é totalmente transpa-
rente ao espectro do laser. Ao interagir com o pulso, as moléculas e as distribuicdes
eletrénicas do corante tendem a alinhar-se com a diregao de polarizagio do campo
elétrico. Ocorre porém, que o tempo de rotagao das moléculas é muito grande devido
a alta viscosidade apresentada pelo etileno glicol. Deste modo, na escala de tempo
em que estamos interessados, somente a resposta dada pelos elétrons ¢ suficiente-
mente rapida para contribuir para a alteracio do indice de refracio. Esse processo é
conhecido como efeito Kerr rapido.

- A fase correspondente ao atraso devido a propagacao no absorvedor saturavel é
dada por

—nqwl [
2(t) = —21(1) = Glw) ) (32
onde G(w) = F{wo — w)wiog(w), wp € a frequéncia central do laser, g(w) ¢ perlit da

’

linha de absor¢ao que é suposta como lorentziana, (1) é o coeficiente de absorcio
dependente do tempo e ny é o coeficiente nao-linear.
Escrevendo a frequéncia correspondente como

w = wy + dw ; (3.3)
temos que o desvio de frequéncia, dw,é dado por
do  —nwld] wl da(t) _
bw = E = —""E“-—'-;i? — r(w)—E‘T (34)

Para cfeito de andlise da variagio da varredura de frequéncia considerarenos um
pulso comn perfil gaussiano, temos entdo que o desvio na {requéncia ¢ dado por

2wl [ 5.23n,F 2 Odey E DT LA i
bw = % O—%—gtemp -——(4[?12)% +0—9%€£--9-g(w)e:cp -—(41?12)%—~ﬁf
: (3.5)
onde,
i
Et=f 1(0)de. (3.6)

Definindo o pardmetro de saturacio, v = %ﬂ, verifica-se que a conlribuicao para
]

a varredura de frequéncia devido ao efeito Kerr é positiva e praticamente lincar e




64 CAPITULO 3. MONTAGIM EXPERIMENTAL

independente da energia e duragdo do pulso. Para o corante, quando temos um
parametro de saturacao wn pouco maior do que I a varredura de [requincia é negaliva.,
Para valores altos de v, a contribuicdo do corante é muito pequena. ortanto, no
laser CPM a varredura de frequéncia resultante varia com as condi¢des impostas por
parametros como a energia e duragdo do pulso. Como vimos acima, o pulso apresenta
varredura de frequéncia devido aos efeitos da dispersio e da AMF. Isso no entanlo &
indesejavel porque representa um fator de limitagao para obtengao do pulso limitado
por transformada. Portanto é necessario cancelar de alguma forma a varredura de
frequéncia. Uma maneira encontrada para tornar isso possivel {oi a introdugao de uma
sequéncia de prismas idénticos (Figura 3.4) na cavidade do laser. Com esse arvanjo
consegue-se compensar tanto a dispersao de velocidade de grupo (DVG) introduzida
pelos espelhos, corantes e solventes como a varredura de [requéncia induzida pela

AMF.

figura 3.4: Hequéncia de prismas usados no controle da dispersio.

Os prismas sao posicionados num angulo de incidéncia de desvio minimo, que
coincide com o angulo de Brewster, em cada superficie. A face de entrada do prisma
[l é paralela & face de salda do prisma [ e a face de saida de Il é paralela & lace
de entrada do prisma I, ¢ assim por diante. O plano MM’ normal aos raios catre
os prismas [l e III é wumn plano de simetria. Essa configuragao é bastante notavel,
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pois € capaz de introduzir uma dispersio negativa causada pela dispersao espacial
mantendo o feixe de saida colinear ao de entrada. Além disso, deslocando-se um dos
prismas ao longo de um eixo normal a sua base, podemos introduzir uma dispersao
positiva de magnitude varidvel, que é devida & dispersio material do prisma, sem
alterar a colinearidade e quantidade de dispersdo negativa. Assim, obtemos um con-
trole bastante conveniente da DVG da cavidade que vai do negativo para o positivo
passando pelo zero. Concluindo essa se¢do é importante deixar bem claro que ape-
sar da importancia individual dos fenémenos apresentados acima, o essencial para a
obtencao de pulsos curtos é a relagio que se estabelece entre eles. Pode-se por exem-
plo, diminuir significativamente a varredura de frequéncia apresentada pelos pulsos
escolhendo-se espelhos com espectro adequado para anular o efeito da AMF [7]. Além
disso, a simples introducdo de prismas nio significa que o problema esteja resolvido.
Variando-se a posigio do jato de absorvedor saturdvel em relagao ao loco dos espe-
lhos alteramos a condigdo de saturagdo do corante e consequentemente a relacao das
contribuigdes para a varredura de frequéncia da AMT [8,9,10]

3.3 Sistema de excitagao-e-prova

O sistema de excitagao-e-prova configurada para nedidas de chaveamento pode ser
vista na figura 3.1. Na entrada do sistema o feixe do laser CPM é dividido em dois
através de um “beam splitter” com coating anti-refletor em 620 min. Os dois [eixes
se propagam em diregdes perpendiculares entre si e saem paralelos e nio-colineares
da montagem semelhante a um interferémetre. A razio das poténcias dos feixes ao
atingirem a amostra é de 20. Aquele com maior poténcia é utilizado para excitar
a amostra enquanto que o outro , hem mais fraco, ¢ enviado com um certo atraso
temporal em relagio ao primeiro para sondar as mudancas induzidas no nwio. 0
atraso relativo entre os pulsos pode ser variado através do aumento ou da diminuicao
do caminho dptico percorrido por um deles. Essa variacio é obtida através de um
estagio de translagdo motorizado, que é acionado por um driver controlado via micro-
computador. Para cada unidade variada na posigao do estdgio de translagio (Klinger
UT50 - 0,1 pm) temos um atraso de 0.68 fs.

A superposicio dos dois feixes na amostra é feita usando-se wina lente com distan-
cia focal f. O critério de escolha da distincia focal varia de acordo com a espessura
da amostra e com a intensidade de excitacio. Fazendo-se variar a distincia focal
podemos aumentar ou diminuir o “spot size” e consequentemente a intensidade e o
angulo de separagio dos feixes. Além disso, a variacio de [ muda a profundidade de
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foco e portanto o comprimento de interagdo dos feixes na amostras. Na tabela 3.1
encontram-se alguns valores calculados do raio do “spot size” {wo) e profundidade de
foco (Az) obtidos através da relagdes [2],

A
w=22, (3.7)
S TWE .
Az = 0,32T, (3.5}

onde f é a distincia focal da lente, A o comprimento central do laser CPM (620 nin)
e w; o raio do feixe do laser antes da lente. A profundidade de foco ¢ definida como
a distincia, em relagdo ao plano do “beam waist”, onde o raio do feixe tenha solrido
um aumento de 5 % em relagio ao raio wy [3}.

A amostra a ser estudada é posicionada entre dois polarizadores orientados para
extinguir a transmissao do feixe de prova na auséncia do feixe de bombeio. Além
disso, nota-se que o feixe de bombeio tem na sua diregio de propagacio uma lamina
de A/2 mais um polarizador. Esse arranjo de polarizadores também é ajustado para
que os [eixes, ao atingirem a amostra, tenham polarizagdes com orientagao relativa
de 45 graus.

O idéia basica da técnica de excitagdo-e-prova configurada pata chaveamento
dptico é a seguinte: o pulso de mailor intensidade e com uma polarizagao lincar induy
uma alteragio nas propriedades 6pticas do meio estudado e o pulso mais fraco, ini-
cialmente polarizado a 45 graus em relagdo ao pulso forte, ao interagir com o meio
excitado pode ter sua polarizagio efetivamente rodada pelas mudangas provocadas.
Isso permile a sua transmissao parcial pelo polarizador analisador, que é orientado
para extingio do feixe de prova na auséncia do feixe de bombeio. Os detalhes da
operagao do chaveamento serdo discutidos no capitulo 5. Inicialmente, temos win
coeficiente de extingao da ordem de 10°. A variagdo na transmissdo, que caracteriza
a rotagio da polarizagio, é detectada através de um fotodiodo de Si (PIN 10). Apds
passar pela anmostra, o feixe de bombeio é bloqueado.

O sistema de detecgio é ajustado para medir somente a componente do sinal comn a
frequéncia de modulagio dada pelo chopper. Apds passar pelo amplificador diferencial
esse sinal ¢ finalmente integrado em um amplificador “lock-in". O resultado ¢ cutao
transferido ao microcomputador por um conversor A/D mddelo 8502 da STD para scr
armazenado. Apds a aquisigao da medida para um valor de atraso, o microcomputador
transmite um comando para a placa de relés { mod. STD 8402) do conversor para
que este envie um pulso para o driver do motor de passo que ira entao aciantar ou
atrasar a posicao do estigio de translagdo, conforme for desejado.
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A realizagio da medida é totalmenie auxiliada por um programa de conlrole,
que consiste numa série de comandos do pacote aplicativo ASYST. O programa ¢
apresentado em detalhe no apéndice A.

3.3.1 Ruido

De um modo geral, em quase todas as dreas de medidas, o limite de detecgao de sinais
fracos é estabelecido pelo ruido, que séo sinais indesejdveis que aparecem sohrepostos
a0 sinal que desejamos medir e assim tornam desfavoravel a delerminagiao do seu
comportamento real, Algumas formas de ruido sao inevitdveis como no caso de fiu-
tuacdes inerentes a quantidade que esta se medindo; porém esse tipo de ruido pode ser
eliminado através de técnicas que nos permitem obter médias dessas [utuagoes. Por
outro lado, ruidos com outras origens requerem téenicas diferentes para que se possa
resgatar somente o sinal que queremos medir, Um exemplo desse tipe de técnica é o
projeto de amplificadores de baixo ruido que resultam em ganho malor ao sinal em
relagio ao ruido, aumentando o contraste entre eles.

No caso do sisterna que utilizamos, poderfamos carvacterizar as principais fontes
de ruido como:

1. Rufdo térmico ou de Johnson - cuja origem esta ligada a eventuais flutuagoes
da corrente, que sio produzidas pela agitagdo térmica dos elétrons. Em nosso
sistema esse tipo de ruido podem surgir devido a resisténcia de carga do circuito
[6]. O valor eficaz (rms) da tensdo de rufdo V., correspondente & corrente
térmica, em uma faixa de frequéncia no intervalo [y — f1,, é dado pela expressao:

Viermico(rms) = (KT R B3)'/? (3.9)

onde k é a constante de Boltzmann, T ¢ a temperatura absoluta correspondente
A resisténcia elétrica, Ry, é a resiténcia elétrica ¢ B = fy — f1 é a largura de
banda.

2. Ruido rapido ou Schottky - relacionado a flutuagao estatistica da corrente e que
é dada por '

Lewido(TRS) = \/2qipc B (3.10)

onde q é a carga do elétron e B a largura de banda do sistema de medida e 1
a corrente gerada no fotocondutor. Esse tipo de ruido pode surgir em nossas
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Tabela 3.1: Area do feixe e profundidade de foco para diversas distancias [ocais para

A = 0620 nm

CAPITULO 3. MONTAGEM EXPERIMENTAL

distincia raio do Area Profundidade

focal “beam waist” de foco

f(cm) wo(pm) x1078(cm?) Az(um)
1,0 1,97 12,2 6,33
2,0 3,95 49,0 25,46
3,0 5,92 110,0 57,18
4,0 7,89 196,0 101,57
5,0 9.87 306,0 158,95
6,0 11,80 437,0 227,18
7,0 13,80 598,0 310,72
7,5 14,80 688,0 357,00
8,0 15,80 784,0 407,31
9,0 17,80 995,0 516,50
10,0 19,70 1.220,0 630,00
15,0 29,60 2.750,0 1.430,00
20,0 39,50 4,900,0 2.550,00
25,0 49,30 7.640,0 3.965,00
30,0 59,20 11.010,0 5.715,00
35,0 69,10 15.000,0 7.800,00
40,0 78,90 19.557,0 10.155,00
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medidas devido ao fotodetector, que possui como caracteristica intrinseca uma
corrente denominada “dark current” e assim, a corrente de saida do fotodetector
é o resultado da soma entre as correntes devido ao sinal ¢ ao ruido Schottky,
dada por

truido(rms) = (2¢B(1, +144))/% (3.11)

3. Ruido introduzido no sistema pelas fontes de luz - temos aqui basicamente duas
dificuldades, a primeira é devida ao fato de que as fontes de luz laser tem como
caracteristica inerente uma flutuagdo na sua intensidade ligadas ao processo de
sua geragao e que varia para cada tipo de laser utilizado. A segunda dificuldade,
no nosso caso, é causada pelo laser de bombeio do laser CPM, o laser de Argénio,
que introduz mais uma variavel que é a flutuagio dada pela sua fonte de corrente
elétrica (Spectra Physic mod. 170), que aparece como um ruido constante com
uma frequéncia na faixa de 300 Hz.

4. Finalmente temos de considerar o ruido que resulta do espalhamento de luz do
feixe de bombeio pelo “chopper” ou entdo por algo como sujeira ou riscos nos
espelhos na diregao do feixe de prova, que interfere com o sinal que queremos
medir. Um modo pelo qual esse ruido pode ser eliminado ¢ através da filtragem
espacial, Isse problema serd tratado com mais detalhe a scguir.

Ruidos do tipo térmico ou Schottky ndo sdo possiveis de serem controlados dire-
tamente, por isso necessitamos de utilizar um método indireto de controle. A soiucio
(ue encontramos para contornar, ou pelo menos minimizar, o problema de ruido em
nossas medidas foi utilizar a técnica de amplificagio diferencial. Projetamos e mon-
tamos um circuito eletrénico que nos permitiu melhorar sensivelinente o contraste
sinal-ruido. O esquema desse circuito pode ser visto na figura 3.5. Com esse am-
plificador consegue-se uma razio de rejeigdo em modo comum de 5000. No esquema
nota-se que o circuito possui dois estdgios iniciais de amplificagao, dos quais uni canal
é reservado para a entrada de um sinal de referéncia do laser CPM e tem sua inten-
sidade controlada por um poténciometro multivoltas. No segundo estdgio é feita a
diferenga dos canais. A idéia bésica da operagio desse sistema é utilizar dois detecto-
res de caracteristicas semelhantes; sobre um deles incide-se o feixe que contém o sinal
que queremos medir e sobre o outro incide-se um feixe de referéncia que vem direto
do laser. Através do poténciometro controlamos a amplitude do sinal de referéncia
para que ela seja igual ao do outro canal. Quando fazemos a diferenca entre esses
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Figura 3.5: Esquema do circuito do amplificador diferencial

dois sinais, percebemos que qualquer sinal comum as duas entradas nio terd nenhum
efeito na tensdo de saida do circuito. Portanto, se considerarmos que as futuacoes
do laser aparecem nas duas entradas, que os detectores sio semelhantes e além disso,
que somente um dos canais contém o sinal que queremos medir, teremos na saida do
circuito um contraste sinal-ruido maior do que o inicial.

Alinhamento

Para alinhar o sistema, modula-se o feixe de prova e bloqueia-se o feixe de bombeio.
Em seguida descruza-se ligeiramente o analisador de modo a deixar passar somente
uma fragao pequena do feixe de prova, o suficiente para ajustar o sistema de detecgao.
Nesse ponto posicionamos os “pin-holes” e otimizamos o acoplamento de luz na fibra
ética de modo a maximizar o valor lido no “lock-in”. Os “pin-holes” e a fibra 6tica
(M 706 / Telebrds - monomodo, ) = 630nm) sio usados para filtragem espacial de
luz espalhada do feixe de bombeio que eventualmente esteja se propagando na diregio
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do feixe de prova.

O espalhamento do bombeio pode acontecer devido a alguma falha ou algum
elemento estranho & constituicio da amostra que se encontre em seu interior. Deve-
se procurar evitar esses centros espalhadores mudando-se a regiao onde os feixes
sao focalizados na amostra. Esse espalhamento, como veremos a seguir, prejudica
sensivelmente 2 medigdo e por isso deve-se procurar elimini-lo ao maximo. Uma
vez ajustado esse posicionamento, o analisador ¢ lentamente cruzado até que o valor
lido no “lock-in” atinja o seu menor valor, garantindo a sua mdxima extin¢io. Para
testar o quanto temos de luz de bombeio espalhada, bloqueamos o feixe de prova
¢ modulamos o feixe de bombeio que foi liberado. Assim, se a quantidade de luy
espalhada for muito grande, temos que mudar o ponto onde os feixes sio focalizados
e reposicionar os “pin-holes” até atingir um valor minimo. O valor desse mimimo sera
discutido mais adiante.

O passo seguinte a ser seguido é posicionar o sistema de modo a manter o pulso
de prova com um pequeno atraso em relagido ao de bombeio. O atraso entre os pulsos
¢ medido entre os seus picos e é monitorado através do sinal de auto-correlacio do
pulso. A auto-correlagdo é medida desviando-se os dois feixes na regido préxima i
lente de focalizagido com uma lamina de vidro com “coating” anti-refletor para 620 nn.
Assim, a porcentagem de luz desviada é pequena em relagio ao que atinge a amostra
e é suficiente para gerar um sinal de segundo harménico ao se focar os feixes num
cristal de LiJOs. Quando o pulso de excitagiio estd, ligeiramente adiantado, estamos
numa situagdo onde as alterages que ele induz no meio serio sentidas pelo pulso
de sonda. Especificamente a excitagio deve alterar de algum modo a polarizacao do
feixe de prova resultando na sua transmissio pelo analisador. Portanto, modulamos
o feixe de bombeio e monitoramos a leitura do amplificador “lock-in”, que tem sua
fase ajustada com a frequéncia de modulagio do “chopper”.

Para saber se o sistema se encontra parcialmente alinhado, aumentamos o atraso
entre os pulsos de forma que a sua superposigdo seja nula ¢ anotamos o valor de
leitura do lock-in. Quando reduzimos o valor de atraso a um valor préximo de zero,
o valor lido no lock-in deve ser diferente do anterior, indicando que estd ocorrendo
uma mudanga na transmissio do feixe de prova. A constatagao de que o sinal que
estamos medindo é aquele que realmente nos interessa é feita bloqueando-se os [eixes
de prova e de bombeio individualmente, Ao se realizar esse procedimento espera-se
que a leitura seja zero em ambas as situagdes. Se ao bloquearmos o feixe de prova
for detectado algum sinal, isso quer dizer que a luz de bombeio espalhada ainda nao
foi totalmente eliminada e isso requer um novo posicionamento dos “pin-holes” ou
entdo do ponto onde ocorre a focalizagio dos feixes na armostra. Uma ves verificada a
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presenga do sinal, faz-se uma varredura variando-se o atraso relativo dos dois pulsos
em seu maior limite de resolugio, isto é, 0.68 {s/passo. Tipicamente, o perfil do sinal
medido apresentard uma componente de interferéncia do feixe de prova transmitido
com a luz espalhada do feixe de bombeio (fig 3.6) sobreposta ao sinal que nos interessa.
A relagdo entre essa componente e o sinal transmitido que consideramos razoavel é
menor do que 10 %. Essa relagio estabelece assim o limite aceitdvel de luz de bombeio
espalhada presente nas medidas. Se essa relagdo for maior, é necessario que se faga
um alinhamento mais fino até se alcangar o limite estabelecido por esse critério.
Um melhor alinhamento pode ser obtido através da variacio na direcio do [eixe de
bombeio, que pode néo estar perfeitamente paralelo ao de prova e tambein da Posi¢ao
da amostra em relagio ao foco.

£40.

4BU.

SINAL CHAVEADO { U.A.)

.C00

-72.0 -54.0 -36.0 -18.0 .00¢

ATRASO RELATIVC (fsec)

Figura 3.6: Interferéncia do {eixe de prova transmitido com a luz de bombeio espa-
lhada no sinal detectado.

Luz de bombeio espalhada

Como ja foi mencionado anteriormente o problema de espalhamento da luz do leixe
de bombeio que s¢: propaga ua diregio do feixe de prova causa sérios prejuizos a
medida. Além dissc., temos também o problema da polarizacao relativa dos feixes ao
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atingirem a superficie da amostra apos serem refletidos por alguns espelhos. Nos dots
casos as condigdes experimentais para a realizagio das medidas sdo afetadas e por
isso é importante tomar alguns cuidados para evitar as suas ocorréncias. No caso do
espalhamento, a sua presenga gera um padrio de interferéncia que pode mascarar o
sinal de interesse. A geometria do problema em termos das polarizagdes dos campos
elétricos pode ser vista na figura 3.7.
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\

Figura 3.7: Polarizagdes dos campos de bombeio (Epy) e de prova (£pr). Os vetores
unitarios 4, v e ¥ indicam as dire¢des paralela e perpendicular ao campo de bombeio
e perpendicular ao campo de prova respectivamente.

-~ -~

Temos que os vetores unitdrios 4, Vv, X ¢ ¥ obedecem as seguintes relagoes

= cos0X + senly
= senlX — cosly
= cosfll + senbv
= senfla — cosfv

ey by o
|
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Em relagdo ao sistema referencial uv os campos de bombeio e de prova sao dados por

Epy = E,.0i (3.12)

Epr = E, [cosfl + senfv] (3.13)

respectivamente. Fazendo a anélise do que acontece com a transmissio de Epnr na
diregdo perpendicular a ele, nota-se que quando nio existe bombelo, a transmissio é
igual a zero. Porém, quando o bombeio esti presente, temos que no planc de entrada
da amostra (z = 0),

Epr(z =0) = E, [cosft + send¥]
= [af + bV]

e na safda da amostra (z = {),

Epr(z =) = [(a + Aa)i + (b+ AB)Y] (3.14)

onde a = Eycos0 e b = E,.send. Na equagio 3.14, considera-se que a propagacio
do feixe de prova ao longo de |, na presenca do bombeio, altera as suas componentes
pelas quantidades Aa e Ab, respectivamente, resultanto na sua transmissio. Nessa
condigdo, verificamos que a transmissio pelo segundo polarizador na diregao perpen-
dicular ao feixe de prova ¢ igual a

Epr, = [(a+ Aa)send — (b+ Ab)cosl]
= {Eyrcosbfsend + senfAa — E,.coslsend — cosfAD (3.15)
{Aasend — Abcosd).

Na configuraciao geométrica do nosso problema, § = 45 e assim a = b = 5. O que
nos da -

Epgr, = -?(Aa — Ab) (3.16)

Temos entdo que pelo analisador ocorre a transmissio de uma parte do feixe
de prova dada pela equacio 3.16. Além disso, também temos que considerar a
transmissio de luz espathada de bombeio. Supondo que a quantidade transmitida
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seja igual a cap e que somente uma fragio Baag alcance o detector apds a [iltragem
espacial, temos que o campo elétrico total visto por ele sera

V2
2
Porém, como o detector mede intensidade, temos

(Aa — Ab) + Baag. (3.17)

Et.rans =

2
< rans[” > = :11-[(Aa)2+(Ab)z—}—Qﬁ?‘a?ag—-2\/§AaAb—|—2\/§Aaﬁaa0—‘ZAbb’aao]
(3.18)
Se a modulagdo do chopper estiver ocorrendo no feixe de prova, o terceiro termo
do segundo membro da equagio acima nio serd detectado pelo “lock-in”, pois trata-se
de uma contribui¢io que envolve somente o bombeio. Assim,

Lo = i[(a.a)2 + (Ab)? - 2AaAb + g\/ﬁﬁaao(aa — Ab) ] (3.19)

tuz espalhada

Portanto, para que o sinal de interesse seja medido com maior precisio é prectso
que /3 seja 0 menor possivel.

A questdo da orientagio relativa entre as polarizacdes dos campos ao atingirem a
amostra deve ser considerada com bastante cuidado, pois dela depende a interpretacio
dos resultados. A preocupagio em relagio a isso vem do fato que uma reflexao POT um
espelho pode tornar um feixe com polarizagio plana noutro com polarizaciao cliptica
(fig. 3.8) [12].

Na nossa montagem foram utilizados alguns espelhos metdlicos para direciona-
mento dos feixes. Quando luz com polarizagio plana é refletida por uma superficie
metalica a forma e orientagdo da vibragio eliptica da luz refletida depende da ori-
entacao da radiagao incidente, das magnitudes das componentes p e s relletidas ¢ da
diferenga de fase entre elas. Na figura 3.9 temos alguns exemplos do que acontece
com a polarizacio refletida em fungdo do Angulo de incidéncia do feixe e da orientagao
do seu plano de polarizagio em relagio ao plano de incidéncia.

Como vimos, o cuidado com as polarizagdes é justificado e por isso a colocacio de
espelhos e polarizadores na montagem deve ser feita criteriosamente.
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Figura 3.8: Reflexdo de luz linearmente polarizada de uma superficie metalica resul-
tando em luz elipticamente polarizada.
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Figura 3.9: Luz elipticamente polarizada em fungdo do dngulo de incidéncia ¢ e do

angulo entre o plano de polarizagio da radia

.

¢ao incidente com o plano de incidéncia
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Capitulo 4

Resultados Experimentais

4.1 Introducao

Neste capitulo apresentamos os resultados das medidas de chaveamento optico uti-
lizando VDS. Para essas medidas foram utilizadas trés amostras obtidas a partir de
filtros coloridos fabricados pela Corning sob as especificagdes C§-2.59 (F# 2404), CS-
2.60 (# 2408) e CS-2.62 (# 2418). Essas amosiras contém inclusdes semicondutoras
de CdS;Se;_, com uma distribui¢io de tamanho centrada em torno de 10 nm o uma
largura a meia altura de 2,5 nm [1]. Isso situa essas amostras no regime de confi-
namento quantico fraco, como discutido no Capitulo 2. Além disso, elas apresentam
espectros de absorgao na regido do visivel e frequéncias de corte em torno de 630 nm,
que é o comprimento de onda central do laser CPM.

Este capitulo estd organizado da seguinte forma: em primeiro lugar serdo apresen-
tadas as caracteristicas gerais das amostras e as condigdes em que foram realizadas
as medidas. Em seguida, apresentamos e analisamos o conjunto de medidas obtidas
para cada amostra individualmente. Finalmente, fazemos uma andlise comparativa
dos resultados obtidos para as trés amostras.

4.2 Caracteristicas das amostras

O objetivo desta seqio é mostrar as principais caracteristicas e estabelecer a situacio
de cada amostra utilizada em relagéo ao espectro do laser CPM. Na Figura 4.1, as
curvas de varia¢io da densidade éptica da amostra sio apresentadas em funcio do
comprimento de onda e nela podemos verificar a situacio de cada amostra em refagdo
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Figura 4.1: Densidade éptica das amostras em fungio do comprimento de onda. No
grafico tambem é mostrado o esvectro do laser CPM. Em (a) a amostra.é o VDS

C5-2.59, em (b) CS-2.60 e em (c' CS-2.62.




4.9, CARACTERISTICAS DAS AMOSTRAS

Tabela 4.1: Resumo de alguns dados importantes das amostras utilizad

para o CdS e CdSe sao apresentados somente para comparagao.

83

las. Os valores

Amostra CdSe | 0S-2.59 | CS-2.60 | CS-2.62 | CdS
Fragio de Selenio (1-x) 1,0 0,64 0,54 0,4 0

Band gap A, (nm) 712 633 614 585 490
Energia do gap Ey (eV) | 1,74 1,96 2,02 2,12 2,53
Detuning £ (meV) -228 | -80 52 152 562

ao espectro do laser CPM. Para os comprimentos de onda em que a absor¢ao ¢é muito
grande, os valores da densidade optica foram limitados pela sensibilidade de detec{cao
do espectrometro, que consegue ler até um valor maximo de 3,0. Porém para se ler
uma idéia qualitativa da curva de absor¢do da amostra em relagao ao espectro do laser
CPM, as medidas sdo suficientes. Na Tabela 4.1 temos o resumo de alguns dados
que sAo importantes para essas amostras. 0 “detuning” AQ é obtido calculando-se a
diferenca entre a energia do “gap” do material (definida pelo comprimento de onda
onde a transmitincia total da amostra é de 1 % [2]) e a energia do féton do laser
CPM em seu comprimento de onda central (hv = 1,97 eV @ 630 nm).

Observa-se dos dados apresentados na Tabela 4.1 ¢ da Figura 4.1 que a excitagdo
éptica da amostra CS-2.59 pelo laser CPM ¢ feita acima do gap do material e o
detuning em relagio ao fundo da banda é de - 8,0 meV. Para as amostras C5-2.60
e (0S-2.62 a excitacio ocorre abaixo do gap e os detunings sao de + 52,0 meV e +
152,0 meV, respectivamente. A densidade éptica em relagio ao comprimento de onda
central do laser CPM diminui com a fragéo de Selenio das amostras. Para a amostra
CS-2.59 a densidade ptica para Acppys = 630 nm é de 0,47 (I = espessura da anostra
= 0,55 mm) e para as amostras C5-2.60 (I = 3 mm) e 0S-2.62 (I = 3,27 mm) ela é
igual a 0,16 e 0,056 respectivamente. :
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4.3 Medidas

Utilizando a montagem experimental descrita no capitulo 3, foram obtidas medidas de
chaveamento dptico para as trés amostras. As medidas de chaveamento dptico corres-
pondem a situagdo onde os dois polarizadores estao cruzados. Exceptuando-se o caso
da amostra C5-2.62, todas as medidas de chaveamento foram feitas com modulacio
mecédnica, por um chopper, no feixe de prova. Além dessas medidas, também foram
verificadas a evolugdo de mudangas na transmissio do feixe de prova que ocorriam
nas dire¢des paralela e perpendicular & orientagio do plano de polarizacio do feixe de
bombeio. Essas medidas foram obtidas através da rotagio do polarizador analisador
P, e com o chopper colocado no feixe de bombeio.

As medidas de amplitude do sinal chaveado em fungao da intensidade de bombecio,
foram realizadas variando-se a distancia focal da lente que {azia a sobreposigio dos
dois feixes sobre a amostra e também variando-se a poténcia do laser CPM na entrada
do sistema com o auxilio de filtros de densidade neutra. A intensidade do pulso
de bombeio foi variada tipicamente num intervalo que vai de 1 MW/cm? até 100
MW /cm?® Os pontos desta medida para as diferentes amostras serdo graficados em
eixos com escalas logaritmicas.

Para cada medida realizada eram armazenadas trés sinals, conforme sc verifica na
Figura 4.2. As variagdes na intensidade dos sinais medidos sio graficadas em fungio
do atraso entre os dois pulsos. O primeiro deles indicado por (a} é a intensidade
média da energia dos pulsos do laser CPM, medido por um detector lento do tipo
PIN 10 e que nos da informagao sobre a estabilidade do laser durante a realizagao da
medida. [5m (b) temos o sinal de autocorrelagdo dos pulsos do laser CPM que nos
informa tanto sobre a duragéo dos pulsos como também sobre o atraso relativo entre
os pulsos de excitagido e o de prova. Come o programa de armazenagem dos cdados
nao leva em consideracao a forma do pulso, o valor de duragio do pulso é obtido pela
multiplica¢do do valor FWHM da autocorrelagio por 0,65 (supomos que a forma do
pulso seja uma secante hiperbdlica). Em (¢) temos o sinal transmitido pelo analisador
que nos interessa. Todas essas informagdes eram armazenadas em disco através do
programa de rotinas descrito no apéndice A.

4.3.1 Amostra CS-2.59

Na Figura 4.3 temos uma medida de chareamento Sptico usando a amostra CS-
2.59. A mudanga na transmissio «o {eixe de prova é graficada contra o tempo de
atraso relativo, tp entre o pulso de bombeic (60 fs, 36 uJ/cm?) e o de prova para
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Figura 4.2: Sinais armazenados em cada medida realizada. Em (a) intensidade média
da energia dos pulsos do laser CPM, em (b) temos a autocorrelagio do pulso do laser
CPM e em (c) o sinal medido apés o analisador. :
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Figura 4.3: Sinal chaveado em fungio do atraso relativo entre os pulsos de bombeio
e de provi, para a amostra de VDS (0S-2.59.

um intervalo de aproximadamente 70G fs. Para essa medida, a modulagio através
do chopper, era feita no feixe de prova e portanto o trago da figura representa a
variagdo de transmitincia efetiva sofrida pelo feixe de prova através do analisador.
Essa situagdo ¢ diferente daquela normalmente empregada na técnica de “pump-and-
probe”, onde se modula o feixe de bombeio e mede-se as mudangas provocadas 1o
feixe de prova. Verifica-se que a amplitude do sinal chaveado ¢ de 1,52 mV. A linha
de base é devida a rejeigio finita do par de polarizadores e tem um valor de 0,8
mV. Definindo a razio ON-OFF como o pico do sinal transmitido quando o pulso de
bombeio esta presente dividido pelo sinal transmitido em sua auséncia, temos para
essa medida um valor de razio ON-OFF igual a 1,9, Apenas para se ter um parametro
que ‘nforme a rapidez com que ocorre a recuperagao da transmissio apés atingido o
pico de méximo até o seu valor injcial (quando o pulso de prova esta chegando bem
antes do pulso de bombeio), consideraremos uma constante de tempo que mede o
int :rvalo no qual a intensidade trznsmitida decai até 37 % do valor méximo. Para a

an.ostra que estamos considerand-, a constante de tempo do decaimento observado é
de 43 fs.

As medidas da variacio da transmissio do feixe de prova nas direcées paralela
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Iigura 4.4: Amostra CS-2.59. Linha sélida - variagio na transmissio do feixe .de
prova pelo analisador na diregio paralela ao bombeio. Linha tracejada - variacao na
diregido perpendicular ao bombeio. \
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Figura 4.5: Sinal transmitido versus {p nas diregdes paralela e perpendicular ao plano
de polarizagdo do pulso de bombeio usando a amostra CS-2.59,

¢ perpendicular a polarizagio do pulso de bombeio sdo apresentadas na Figura 4.4.
Verifica-se que para as duas direcdes os sinais apresentam uma variagdo sobre unia
base “constante” que é igual para ambos os casos. Esse sinal “constante” decai num
intervalo de tempo maior do que aquele que nés estamos trabalhando e aparece como
um sinal de fundo que nio depende do atraso entre os dois pulsos. Além disso,
na dire¢io paralela a polarizagio do pulso de bombeio, para atrasos negativos onde
temos o inicio da sobreposigio dos dois pulsos e o pulso de prova precede o pulso de
bombeio, nota-se que existe uma pequena, porém perceptivel reduciio na transmissio
que ¢ seguida de um aumento até atingir um pico quando o atraso é nulo. Para atrasos
positivos, a recuperagio da transmissdo até o seu valor inicial ocorre em duas etapas
distintas: a primeira, mais répida, atinge um valor de 37 % do valor de pico apls um
ntervalo de tempo de 60 fs e a segunda, mais lenta, num intervalo de tempo de 3
picossegundos (Figura 4.3). Essa componente mais longa é a mesma que.aparece na
medida na diregdo perpendicular ao bombeio, e como pode ser visto na F igura 4.5
decai com a mesma coustante de tempo da medida anterior.

A Iigura 4.6 mostra a amplitude do sinal chaveado em fun¢éo da intensidade de
bombeio. Por essa melida podemos avaliar a eficiéncia de chaveamento em relacdo a
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Figura 4.6: Dependéncia da amplitude do sinal chaveado com a intensidade de bom-
beio para a amostra CS-2.59,

intensidade de bombeio. A variagio da intensidade de bombeio vai de 3,0 MW /cm?
até 60,0 MW/cm? A amplitude do sinal chaveado usando essa amostra apresenta
uma dependéncia linear em relagio a intensidade de bombeio. Nesta série de medidas
a focalizagdo dos feixes sobre a amostra foi feita com uma lente cuja distadncia focal era
de 10 em (drea do spot = 110 - 107% cm?) o que resulta numa variagao da densidade
de portadores de 2,3 -10%cm ™2 a 4,6 -10'%em 3,

4.3.2 Amostra CS-2.60

Para essa amostra foram realizadas duas séries de medidas que correspondem a espes-
suras diferentes, ou seja, uma com um comprimento ! = 3,0 mm e outra com { = 12
mim. Essencialmente a nica diferenca entre as situagdes experimentais das medidas
¢ que no caso da amostra mais longa, utilizande uma lente com distincia focal maior
teremos um comprimento maior de interagao entre os feixes de excitacio ¢ de prova.

Comegamos com a amostra de / = 3 mm cujo sinal chaveado em luncio do alraso
relativo dos dois pulsos é mostrado nta Figura 4.7. A fluéncia de energia de excitagdo
¢ de 0,8 pJ/em? e a duragio temporal do pulso laser é de 50 fs. A razio ON-OTF
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Figura 4.7: Sinal chaveado em fungdo do atraso relativo entre os pulsos de excitacio
e de prova. A amostra é a C$-2.60 com | = 3 mun.

entre o pico do sinal (66 1V) e a base (10,1 zV) é de 6,5. O tempo de subida da curva
¢ de aproximadamente 40 fs e a absor¢io se recupera Com uma constante de tempo
de 50 fs. E importante lembrar que o sinal de base é devido a rejeigio finita do par
de polarizadores cruzados.

As medidas nas diregdes paralela e perpendicular ao bombeio sio mostradas na
Figura 4.8. A linha sdlida representa o sinal transmitido na diregdo paralela e a
linha tracejada a variagdo na diregao perpendicular ao plano de polarizagio do pulso
de bombeijo. Na diregio paralela verifica-se que a transmissio sofre uma diminuicio
no intervalo de tempo tp > —100 fs e logo em seguida um aumento até atingir um
maximo em tp = 0. A absorgdo volta ao nivel inicial com uma constante de tempo
de 45 fs. Novamente a variagio da transmissio ocorre sobre um nivel constante
de 5,2 mV. Na diregio perpendicular a0 bombeio, temos uma pequena variacio na
transmissao sobreposta ao sinal constante que decai com uma constante de 53 [s. Nao
se observa nenhuma componente lenta para essa amostra.

Pelo fato da amostra CS-2.60 apresentar uma absorgdo muito pequena em relacio
ao espectro do laser CPM e também devido a boa razao ON-OFT verificada na anos-
tra de | = 3 mm, decidimos realizar medidas utilizando uma amostra mais longa.

it
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Figura 4.8: Amostra C5-2.60 (1 = 3 mm). Linha sélida - variacio na transmissao

do feixe de prova pelo analisador na dire¢io paralela ao hombeio. Linha tracejada -
variacao na diregao perpendicular ao bombelo.
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Figura 4.9: Sinal chaveado em fungio do atraso, ¢p, para a amostra CS-2.60 de [ =
12 mm.

Assim, esperavamos obter um chaveamento mais eficiente, pois o comprimenio de
interagdo sendo aumentada pelo uso de uma lente de comprimento focal mais longo,
deveria permitir uma interagdo maior do pulso de prova com o meio excitado pelo
pulso de bombeio. As medidas a seguir sio da amostra CS-2.60 com { = 12 mm. A
focalizagdo dos feixes sobre a amostra é feita através de uma lente com distincia focal
de 20 cm. A separagao entre os feixes é de &~ 10 mm e a arca de sobreposicao dos
dois feixes no foco da lente é de 4,9 -10™%cm?. A intensidade de bombeio utilizada
para essas medidas é de 12,2 MW /em?. Na Figura 4.9 temos o sinal chaveado cuja
amplitude méxima de transmissio é igual a 116,0 xV. A razio ON-OFF pode ser
medida diretamente da Figura e é igual a 38. O tempo de subida da curva ¢ de 40
fs aproximadamente e a recuperacio da absorgio se dd numa constante de tempo de
60 fs. O degrau observado para tp & 350 fs é apenas uma referéncia para marcar o
nivel zero da medida e resulta do bloqueio do feixe de prova.

A variagao na transmissio do feixe de prova nas direcoes paralela e perpendicular
a0 bombeio pode ser vista na Figura 4.10. O nivel de fundo para essa medida ¢ de

110,0 V. A linha sélida representa a variagio na diregio paralela ao bombeio ¢ dela
extraimos as seguintes informagdes: para -100 < tp < 0 fs temos uma redugio na
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Figura 4.10: Amostra CS-2.60 (I = 12 mm). Linha sélida - variagio na transmissio
do feixe de prova pelo analisador na direio paralela ao bombeio. Linha tracejada -
variagdo na diregio perpendicular ac hombeio.
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Figura 4.12: Sinal chaveado em funcio de tp para a amostra 00S8-2.62. A linha sélida
representa o sinal de autocorrelagio normalizado.

O grafico da Figura 4.11 mostra a razio ON-OFT em funcio da intensidade de
bombeio. Os dados obtidos mostram que a dependéncia entre as duas quantidades
plotadas seguem um comportamento linear. O intervalo de variacio de intensidade

vai de 19,0 KW/cm? a 12,2 MW /cm?.

4.3.3 Amostra CS-2.62

O sinal chaveado em fun¢io de {p é visto na Figura 4.12. A densidade de energia
de excitagio para essa medida é de 0,6 pJ/cm®. A curva de transmissio term wm
valor de mdximo de 70 1V e como pode ser visto na figura 4.12, solre uma variagio
temporal que segue o perfil do pulso de excitagio com um pequeno atraso de a2 20 fs.
A constante de decaimento ¢é de 36 fs. Como }4 foi mencionado a modulacio para essa
medida foi feita no feixe de bombeio e por isso o sinal transmitido quando o bombeio

nao esta presente teve que ser medido previamenic e resultou num valor de 22 ;iV.
Isso nos da uma razao ON-OFF de 3,0.

O sinal transmitido nas diregoes paralela e perpendicular ao bombeio sio apresen-
tados na Figura 4.13. A linha sélida mostra a variagio medida na direcio paralela
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Iigura 4.13: Amostra CS-2.62. Linha sélida - sinal transmitido através do analisador
na diregdo paralela ao bombeio. Linha tracejada - sinal na direcio perpendicular.

¢ a linha tracejada na dire¢do perpendicular. A curva representada pela linha sélida
nos mostra que a transmissao sofre um decréscimo no intervalo -100 < {p < 0 e logo
em seguida aumenta até atingir um pico de 1,7 mV. Em seguida ela retorna ao nivel
inicial com uma constante de tempo de 70 fs. O sinal na direcio perpendicular para
essa amostra nao mostra nenhuma variagao. Isso é razoavel uma vez que a densidade
optica dessa amostra em relagdo ao espectro do laser é quase nula e portanto nao ha
a geragao de um numero de portadores significativo. O sinal de fundo é de 0,8 mV.

A dependéncia do sinal chaveado em relacgéio a intensidade de bombeio é mostrado
na Figura 4.14. Para a maior intensidade de 50 MW/cm? a densidade total de
portadores injetade na amostra é calculado em torno de 10¥em =3, Observa-se gue
os pontos seguem uma dependéncia quadritica com a intensidade de bombeio até
aproximadamente o valor de 10 MW/cm®?. Acima desta intensidade a variacio torna-

se menor seguindo t.ma inclinagdo de 0,5.
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Figura 4.14: Dependéncia da amplitude do sinal chaveado com a intensidade de
bombeio para a amostra CS-2.62.
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Capitulo 5

Analise dos resultados
experimentais

5.1 Introducao

Antes de iniciarmos a andlise das medidas apresentadas na segio anterior, é conveni-
ente discutirmos alguns aspectos gerais do processo de chaveamento. De uma forma
simplificada, podemos dizer que a transmissio de um sinal pelo par de polarizadores
cruzados deve se dar através de uma rotacio do plano de polarizacio do feixe de prova
ou entao através de algum outro processo que resulte num sinal comn polarizagio per-
pendicular & do feixe de prova. No entanto, essa aparente simplicidade no processo
de chaveamento envolve um conjunto de conceitos muito majs complexos que estao
associados aos fendmenos fisicos que podem causar o chaveamento. Por 1550 torna-se
conveniente discutirmos algumas caracterfsticas mais detalhadas desses mecanisnios.
Na discussio que se segue, desprezamos qualquer possibilidade da presenca de efeitos
ligados ao confinamento quantico de portadores, pois como ja vimos, o tamanho dos
cristalitos semicondutores dessa amostra é da ordem de 10 nm ¢ jsso 08 posiciona na
classificagdo de confinamento fraco discutido no capitulo 2. Além disso, o espectro de
absorcao dessas amostras nio apresenta nenhuma estrutura, caracteristica desse tipo
de efeito, reforcando a nossa suposigao.
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Figura 5.1: Diagrama das polarizacdes dos campos de bombeio e de prova antes ¢
depois da mudanca de absorcio induzida. '

5.2 Dicroismo induzido

Dada a configuragio da orientagio dos campos elétricos, a rotagao de polarizacio do
feixe de prova poderia ser causada por um dicrofsmo induzido pelo campo de bombeio.
Isso quer dizer que a excitacio do meio induz uma anisotropia na absor¢io da amostra,
isto é, um feixe de prova propaganlo-se numa certa direcio do meio excitado serd
absorvido de forma diferente dependendo da orientacio do seu.campo elétrico. O
coeficiente de absorcio da amostra ¢ epende entdo da orientagio da vibragio do campo
elétrico. Essa situagio esta repressntada esquematicamente na figura 5.1. Nesla
figura, para uma situagio de atras. negativo grande, onde a separacio entre os dois
pulsos é tal que nido haja sobrepo-icio, o campo de prova é projetado nas direcoes
paralela e perpendicular ao campc: de bombszio. Temos entio as duas compounentes
Eyiru e E; py. Quando L4 o inicic da sobreposicdo dos pulsos, o dicrofsmo induzido
faz com que a absorcdo das componentes seja diferente em cada direcio e deste modo
o plano de polarizagio do feixe de prova é alterado.

Normalmente esse efeito de dicreismo induzido é observado em estucos de re-
laxagio c-ientacional de moléculas polares em liquidos [10]. Nestes sistemas a ani-
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sotropia orientacional induzida resulta da excitacio preferencial daquelas moléculas
cujo eixo de absor¢io tem a sua maior componente na direcio da polarizacio do
campo de excitagio. Assim, existe um nimero maior de moléculas excitadas com o
eixo de ahsorgio paralelo ao campo de bombeio e correspondentemente um nimero
menor de moléculas nao excitadas orientadas na direcao perpendicular. Devido a essa
distribui¢io ndo uniforme a absorcio do feixe de prova dependerd da direcao de sua
polarizagao.

A diferenga na absorgio do feixe de prova com polarizacio na dire¢io paralela
¢ perpendicular ao campo de excitagio decai temporalmente em [ungdo do tempo
de vida do estado excitado, da concentragao do soluto e da viscosidade da solucio.
Um modo da distribuicio anisotrépica se transformar numa distribuigao isotrépica
é através do movimento de rotagio das moléculas. Em concentragoes muito allas, a
distribui¢io anisotrépica pode decair por processos de transferéncia intermolecular de
energia entre moléculas de diferentes orientacdes. Experimentalmente, a monitoragio
do processo de relaxagao orientacional é verificada pela transmissio do feixe de prova
por polarizadores cruzados em fungdio do tempo. Essa medida fornece diretamente o
tempo de relaxagdo orientacional quando ele é muito mais ripido do que o decaimento
para o estado fundamental. Sec as taxas de decaimento dos dois processos forem
comparaveis, a taxa medida é uma soma das duas.

I'm semicondutores a anisotropia induzida nio pode ser relaciorada aocs meca-
nismos verificados para moléculas em soluciio, pois estamos tratando de um arranjo
cristalino rigidoe. Um mecanismo que pode induzir tal anisotropia na absorcio esta
relacionado ao chamado preenchimento de estado anisotrépico (“anisotropic state-
filling”) [11,12]. Para compreendermos como ocorre tal efeito precisamos identificar
quais os modos pelos quais os estados acoplados épticamente nuin semicondutor ex-
citado ressonantemente podem ser saturados por uma radia¢io monocromatica pola-
rizada [11].

A figura 5.2 ilustra esquematicamente uma estrutura de bandas hidimensional
de um semicondutor hipotético. A magnitude da energia do toton ¢ indicada pela
linha hachurada. Como a radiacio é considerada quase monocromatica, as transicoes
entre os niveis de energias s6 ¢ permitida para um pequeno intervalo de estados nas
bandas de condugio e de valéncia. Na figura esses intervalos sio representados pelos
anéis sombreados. Estes estados de energia permitidos sio estreitos em energia mas
isotrépicos em momentum (ou no espago-k). Entretanto, o fato da Iuz ser polari-
zada impde condigoes sobre o acoplamento optico dos estados. A forga das transicoes
(banda de valéncia) — (banda de condugio) é proporcional ao quadrado do ele-
mento de matriz < ¢|E - plv >, onde E é o campo cléirico incidente e p o operador
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Figura 5.2: Tlustragio do preenchimento de estado anisolropico (no espago-k) num
semicondutor que é produzido pela absorcio direta de radiagao monocromatica pola-
rizada na direagio 2.
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momentum. |v > e |¢ > sdo autofungdes dos cstados nas bandas de valéncia ¢ de
condugao respectivamente. Nem todos os estados-k de mesima energia serao acopla-
dos a radiagdo com a mesma forga. Por exemplo, considerando as transicoes diretas
(heavy hole)-(banda de condugao) num material como o Germanio; os estados da
banda de valéncia sdo predominantemente do tipo p e os estados de condugio do
tipo s. Isto quer dizer que os estados na banda de valéncia com k perpendicular ao
campo de radiagao serdo mais fortemente acoplado do que aqueles com k paralelos ao
campo de radiacdo. As regifes mais escuras na regido permitida de energia no espago
reciproco indicam os estados mais fortemente acoplados. Portanto, verificamos que a
excitagdo por uma radiagdo quase monocromatica polarizada produz uma [uncao de
distribuicdo do tipo fungido-é de energia que tem um pico numa dire¢ao particular no
espago de momentum.

Supondo que os estados acoplados épticamente na banda de condugio esvaziem
através de espalhamentos intrabanda, e eventualmente intervales, num tempo rela-
tivamente rapido (T.) em comparagio com os outros tempos de interesse, nos preo-
cuparemos somente com os estados de valéncia. O espalhamento dos estados inicials
de valéncia pode ocorrer por evento de espalhamentos elasticos que reorientam (ou
randomizam) o “momentum” dos buracos sem espalhar significativamente a disti-
buigdo de energia. Neste caso, a distribuigio de buracos resuitante teria um pico
em energia ¢ seria isotrépica no espago-k. O ltempo em que esse processo lova para
ser completamente efetivado é representado por 1. ISm contraste, os cventos de
espalhamento ineldstico removem os buracos dos estados acoplados dpticamente em
conjunto - alargando ambas as distribui¢bes de energia ¢ de “momentum™. O tempo
caracteristico do processo é denotado por T,. Finalmente, espalhamentos por fénons
e interagdo buraco-buraco irdo termalizar a distribuigio.

De um modo geral, podemos dizer que a saturagio da transmissao do [eixe de
prova pela amostra poderia ocorrer das seguintes formas:

1. se a taxa de geragio de estados acoplados épticamente é maior do que a taxa de
espalhamento da combinagdo [Ty ! + 771, a distribuicdo de estados vcupados
sera localizada em energia e terd uma orientagio preferencial no espago de “mo-
mentum”. Esse processo é denominado preenchimento de estado anisotrépico
porque o grau de satura¢do depende da diregdo no cspago k.

2. Se ataxa de geragdo é grande comparada a T, ! mas pequena comparada a 1} !,
os estados ocupados serdo localizados em energia mas homogéneo em “momen-
tum”. Esse processo é referido como preenchimento de estado isotrépico, pois
a fungao de distribuigdo € isotrépica no espago k mas tem um pico em encrgia.
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3. Independente da forga da taxa de geragdo em relagio a 75 ! e 7071, a maioria
dos portadores se termalizam. Sob esta circunsténcia, um intervalo de estados
da banda de energia de valéncia é isotropicamente preenchida por buracos, in-
cluindo os estados permitidos energeticamente que sdo acoplados épticamente.
Esse processo de satura¢do é normalmente designado como preenchimento de
banda e ja foi estudado no capitulo 2. A saturagido provocada pelo precn-
chimento de estado anisotrépico pode decair parcialmente, transformando-se
isolrépica através da relaxagdo dos “momentum”, poréin cla sé desaparece com-
pletainente através da relaxagao de energia.

Experimentalmente, medidas de relaxagdo orientacional de portadores fotoexcita-
dos em GaAs [12] foram realizadas por Oudar et al. e em Ge [11] por Boggess ¢l al..
Na primeira experiéncia, a anisotropia da saturagdo da absorgio éptica induzida por
pulsos de luz intensos e linearmente polarizados, foi medida com resolugio temporal
subpicosegundos em GaAs a uma temperatura de 77 K e energia de foton ligeiraniente
acima do “gap” do material. Os resultados dessa experiéncia mostram que para unia
densidade de pares e-b, o tempo de relaxagio orientacional em momentum é da ordem
de 190 fs, e muito provavelmente é causada pelo espalhamento portador-portador. No
caso da medida com germénio, a medida do tempo de relaxagao da anisolropia indu-
zida foi limitada pela duragdo do pulso de luz empregado, que era de 8 ps, ¢ deste
modo s6 foi possivel caracterizar a rdpida natureza da relaxacio deste tipo de efeito.

5.3 Birefringéncia induzida

Assim como um campo de ou um campo magnético aplicado num meio pode modi-
ficar o seu indice de refragdo, ura campo optico suficientemente forte também pode
produzir o mesmo efeito. O fendrieno de birefringéncia induzida por um campo dtico
linearmente polarizado é usualmente conhecido como efeito Kerr éptico. Essa mu-
danga do indice de refragio afeta a propagacio do leixe, podendo inclusive resultar
numa mudanga de sua polarizagic. Os mecanismos [{sicos que contribuem para essa
birefringéncia induzida sdo de naturezas diversas. Por exemplo, pode-se ter contri-
buigdes ligadas a distribuigdo de cargas eletrénicas, efeito Raman, processos de dois
fétons, reorientacio e redistribuigac molecular e outras [2].
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5.3.1 Atraso de fase

A birefringencia induzida pelo campo de excitaciio estd associada a uma anisotropia
que faz com que as componentes paralela e perpendicular do campo elétrico do feixe
de prova se propaguem com diferentes velocidades. A existéncia de uma conpounente
ny e outra n do indice de refragiio resulta numa mudanca de fase dilerente para a
propagacio de cada componente do campo. A mudanca de fase numa distancia { na
direcio perpendicular do campo de excitagio serd dada por

i)
AC]SJ_ = —/\"TLJ_ (5 | )
e na diregao paralela por
2wl
AQIS” = ——;r\—n”, {5.2)
o que nos da uma diferenca de fase
o2rl
Ag = qu}”—-Aqh_ = -/—\—(n“ —ng). (5.3)

A dilerenca de fase entre as componentes do campo do feixe de prova apos propagar
pelo meio possibilita que a sua polarizacio final seja dilerente da inicial. Entéo,
se o feixe de prova atravessa um par de polarizadores cruzados que anulam a sua
transmissdo quando o campo de excitagio ndo esta presente, ao se propagar pela
amostra excitada a sua polarizagio sofre uma rotacio, permitindo uma transmissio
parcial do feixe que é proporcional ao Angulo rodado.

5.3.2 Susceptibilidade nio-linear de terceira ordem (")

A forma geral da polarizagio ndo-linear PV% induzida por um campo intenso mono-
cromatico E(w) é dada por

P (w) = Axlw, Bi(w)E}(w)] - B(w). (5.4)

. ~ ~ . b - . . ’ N
A polarizacio nio-linear PVL(w') na frequéncia do feixe do prova é dada por uma
expressao similar,

PV W) = Axlw', Ei(w)EXw)] - ().

—_——
[wha §
[abs

—
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Supde-se que o campo de prova E(w') seja suficientemente [raco de modo que
somente os termos com dependéncia linear e proporcionais a E(w') em PV4(w') sio
considerados. A susceptibilidade induzida Ay é associada ao indice de refragao indu-
zido pela relagdo

A(nfj) = Ag;; = 4w Axy;. (5.6)

Considerando somente os termos de polarizagao de terceira ordem, temos a se-
: ~ '
guinte expressio para PO{w'),

PR ;I;\,JM W =W o — w) Bi(w) Ey(w) Ef (). (5.7)

e s de v(3) axq (3 3
Num meio isotrépico, as componentes nao-nulas de ¥ sido ,\;gn, ,\Sl)yy, Xazuy

¥® e além disso ¥ = x&  + xB 4 xB) . Podemos entdo escrever P& (w')

TYYE? Ty Tyzy Yy
para esse Imelo como

POW) = ¥ [, = +w = w) Biw) () I (w)

3

+xB (W =W w - w) B (w ) Ei(w) B (w)

ryry J

+x8,. (W = 0+ w — w) (W) B (w) Ef (w)] . (5.8)

Numa configuragio onde os feixes de bombeio (E;(w)) e de prova (E;(w')) sdo pa-
ralelos e tém polarizagoes lineares com orientagao relativa de 45 graus uma em relacao
a outra, entdo, com o campo de bombeio polarizado na direcio X se propagando na
diregao z, teremos

POWY = (&, + x&y + X8 0) Eau(w ) By (w) E7 (),
PPW) = x, Bay(w) Br(w)Ef (). (5.9)

Xzzyy

Portanto, a anisot:opia na susceptibilidade induzida pelo campo é dada por

5X(wl) = AXH Any
= (&, + X&) E(w)? (5.10)
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e em termos da birefringéncia linear induzida, ela é dada por

bnle) = ox(w)
- T 8y + X B )P (5.11)

Assim, podemos reescrever o atraso de fase entre as componentes z e ¥ do campo
; Y I
de prova ao se propagar por um meio de comprimento / (eq. 5.3) da seguinie forma,

dr’l (3) (3) 2 D
A¢' = A—TLO (X:};ym X:r:yJ:L')'E ( )l . (0'1“)
Se escrevermos o indice de refragiio como
a variacio do indice pode ser expressa por
An =n(l} —ng = nyl. (5.14)
Substituindo 5.11 em 5.14, teremos

27 .
m = - —(x, + B0 (5.15)

. . A3) ) .
Se x{3), = \fﬂy =xP .= Leee 512 e 5.14 podem ser reeserita como

; Ax . (3)
o] 3ng Bng Xavzrs .

5.16
{Aqﬁ = (&) nyl. (5.16)

5.3.3 Sinal chaveado

Vamos verificar agora, como o sinal chaveado devido ao Efeito Kerr Optico se relaciona
corm o atraso de fase, susceptibilidade ndo-linear de terceira ordem e angulo de rotacdo.
A configuracdo experimental em termos de polarizagdes dos campos incidentes na
amostra é dada por

Epgp or X, campo de prova
* X —¥]. campo de bombeio. (

fl

e

By = 5.17)
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O feixe de prova é polarizado na diregio X pelo polarizador P; mostrado na fi-
gura 3.7 e na auséneia do bombeio a sua iransmissio é completamente barrada pelo
polarizador P, que esta alinhado na diregdo ¥, ou seja, esta cruzado com o primeiro
(R.¥ = 0). Se antes de atravessar a amostra de comprimento /, o feixe de prova for
eXpresso por

Epr o s
\/’%[u—kv].e““", (5.18)

apds atravessar o meio, as suas componentes sofrem um atraso de fase ¢ temos entio

Epp(z = 0)

Il

By .. . !
Epp(z=1) = \/% QeI 4 eits] gilnokol—uwt) (5.19)

O campo que atravessa o analisador é dado pelo produto escalar Epp.y. Como

y = “7——21’-, o produto escalar resulta em

E, = -;—Epr[ei‘f’ll i), (5.20)

Mas o detector mede a intensidade do campo de forma que a fragio do feixe de prova
que é chaveada é dada por

£y |?
|Epr|?

2
= senz(%f) =~ A—f—, (5.21)

AT =

onde a aproximagdo ¢ vélida para pequenos atrasos de fase. Portanto, sabendo qual
a razao entre a intensidade do feixe de prova que foi chaveada e a intensidade do feixe
de prova antes de P, podemos obter o atraso de fase. Substituindo o valor de A¢ en
3.16, obtemos o valor de n, e de &

O angulo de rotagéo pode ser obtido pela expressio

i Ag
O={—]|An==L, 5.22

De acordo com 5.12 © apresenta uma dependéncia em relagio a intensidade
do feixe de bombeio e portanto, a medida da rotagdo em funcio da intensidade de
bombeio permite obter a variagio de An.
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5.4 Contribuicao da interacio coerente

Um fato muito importante a ser considerado quando se realiza medidas através da
téenica de excitagiio-e-prova esta relacionado a presenga de uma interaciao coerenle
entre o pulso de bombeio e o de prova que ocorre somente quando os dois sio sobre-
postos espacial e temporalmente no interior da amostra [10,6,9]. O eleito da interacio
coerente é equivalente ao de uma grade de difracio e resulta da interagio das pola-
rizagdes induzidas pelos pulsos no material que podem se combinar e resultar em
grades absorptivas (grade de amplitude) ou dispersivas {grade de tase) que espalham
uma fragao da energia de cada pulso na direciio do outro (5.3). A grade de fase esta
associada & parte real da susceptibilidade nao-linear de terceira ordem, enquanto a
grade de amplitude surge da sua parte imagindria. Portanto, no caso de medidas de
cleito Kerr éptico, além da birefringéncia induzida, devemos considerar tambén a
possibilidade da presenca desse tipo de efeito.

It preciso notar que a variagio de energia do feixe de prova devido a interacio
cocrente sempre estard presente nas medidas de excitagio-e-prova onde scjam sabis-
leitas as condi¢des de coeréncia e polarizagio entre os pulsos. Assim, a COMPreensio
deste tipo de eleito em medidas de tempos de relaxacio compariveis ao tempo de
duragdo dos pulsos torna-se bastante importante, pois o sinal resultante da brans-
feréncia da energia de um pulso na diregdo de propagagio do outro faz com que haja
uma dificuldade maior na extracio de informagéo sobre a resposta real do material.

Uma abordagem tedrica interessante sobre o efeito da interagdo coerente entre os
feixes de hombeio e de prova no efeito Kerr dptico resolvido no tempo pode ser vista na
referéncia [7]. Neste trabalho, algumas configuragoes experimentais sio discutidas,
incluindo aquela que nés utilizamos, e as principals conclusdes sio apresentadas a
seguir.

O modelo proposto considera o caso onde um feixe de hombeio de energia arbi-
trariamente alta, induz uma mudanca de polariza¢io ou um deslocamento de fase
no feixe de prova por interagio nio-linear num meio bransparente. Supoe-se que a
polarizagio nao-linear induzida por ambos os campos resulta de duas contribuicoes
principais que sao dadas pela excitagio virtual de elétrons na regido de transparéncia
do material e pela excitacio de uma ressonincia simples (RS), ou seja,

PNEty = PNR 4 pls, (5.23)

A contribuigao dada pelo primeiro termo de 5.23 tom a seguinte forma,
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§ X
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[igura 5.3: Interacio coerente entre o puso de bombeio ¢ o pulso de prova.

PYR(t) = oyu B5(8) Ex(1) E(2), (5.24)

onde oy é um tensor de quarto rank completamente simétrico. Como nio hé ex-
citagdo de nenhuma ressondncia, esta contribuicio deve seguit instantineamente os
campos que a provocam, dentro de uma escala de tempo de 1075, A [ungao resposta
nao-linear, em termos da funcio Delta de Dirac, é dada por

XEH ) = ayub(t — t)6(t —t")8(" — 1"y, (5.25)

O segundo termo envolve uma ressonancia simples que ocorre na frequéncia resul-
tante da soma ou da diferenca entre as frequéncias dos campos envolvidos e ¢ dado
por

+ o0
RS _ ' 4 oot o
PRS({) = Ej(t)/ dijua(t = £) BBt (5.26)
— O3
dijii € a funcio resposta do meio. Numa discussio bastante abrangente a respeito das
contribuigdes ressonante devido aos movimentos, orientagdes ¢ vibracoes do nucleo,
Hellwarth (8] mostrou que 5.26 ¢ uma consequencia direta da aproximacio de Born-
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Oppenbeimer. [i nesse caso, é possivel mostrar que dijiy pode ser relacionado a
flutnagdes moleculares do operador susceptibilidade linear pela relagio

dijri(t) = WQI;LU) < [ (1), xwu(0)] > . (5.27)

['(t) é a fungdo degrau unitdria, V é o volume do meio e <> representa a média sobre
o ensemble. Como a susceptibilidade linear Xij € um tensor simétrico, diju apresenta
a seguinte propriedade de simetria,

digna(t) = dii(t) = diglt). (5.28)

Considera-se que d; representa a soma de todas as contribui¢des ressonantes
que podem ser excitadas pelo produto de dois campos Opticos como, por exemplo,
processos do tipo Raman ou Rayleigh (movimentos nucleares) ou ainda, absorcio a
dois [dtons (excitagio eletrdnica).

O campo elétrico L, (t), resultante da soma entre o campo do feixe de hombeio
£1(t) na frequéncia wy, e o campo de prova, £2(t) com [requéncia w, pode ser expresso
por

Em(i,?‘) . E11?1(.t)e‘£(wli—k1?-) + Eﬁl(i)ci(wga—km-) + c.c., (5.29)

onde 7 (t) sdo as variagdes temporais da amplitude dos pulsos dpticos. A polarizacio
nao-linear induzida por 2,,(4, r) na frequéncia e vetor de onda ky do feixe de prova ¢
dada por

PR = e {800 [ e - OBPOEY (¢

+E) |

+E§-”’(t)/

rgu(t = ¢)e” #rren=O g0 () By
+(k=10}+cec. (5.30)

rou(t — el “*’2)(“")E£2)(t-’)E}l)'(t')d!,’

s o}

onde (k = ) significa a repeticio dos trés primeiros termos apos a permutacio dos
sub-indices & e [ e ry;4; representa a soma das contribuiges consideradas, isto é,

rig(T) = oynd(7) + diju(r). (5.31)
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Consideremos agora, o caso particular onde sao vdlidas as seguintes condigoes: (i)
o bombeio é linearmente polarizado, (ii) o plano de polarizagédo do campo de bombeio
E, esta a 45 graus do plano de polarizacio do campo de prova B, (£ = Eg” =
E,/v2; EQ) = Ey; E® =0), (iii) ambos os feixes derivam de um tnico [eixe, isto ¢
wy = w; = w, (iv) ndo hd contribuicdo por ressonancia a dois fotons e (v) a variagio
sofrida pelo feixe de prova é detectada através de um par de polarizadores cruzados.
Exceto pela suposigio de que nao ha ressondncia a dois [otons, a siluagao acina
¢ idéntica as condigbes em que foram realizadas nossas medidas. A analise dessa
configuracdo através do modelo proposto mostra que o sinal nao-linear observado
através de um par de polarizadores cruzados é devido & PNL Das cquagoes 5.28 e
de 5.30, temos que

P = E()"“‘foo Mromalt — ) B (1) |2t

- o0

By (t)e! j_‘” (Fapa(t — t N+ Trayy(l — £ Ey () E; (£)dl'. (5.32)

A magnitude relativa das duas componentes tensoriais embutidas em rj; pode
ser avaliada considerando-se que o termo eletrénico nao-ressonante seja dado por

o
Tijkt = E(&sjau + bindji + udji), (5.33)
para esse caso em particular Guper = 0/2 € Ouyyr = Tuzye = /6, € a contribuicio
nuclear seja dada por
d,’ju( ) = a(t )5116M + 2b( )(55163'1; + 55;;53'(). (5.34)

Das equagoes 5.31 e 5.32- 5.34 verifica-se que P;VL pode ser reescrita como

Py = (B [T HE@P+ B [ ZERB

+8:(0) [ ot - OB Pat

— 00

vB [ [a(t—t’)—l—%b(t——i')} Eyl) Bzl )(u} (5.35)

- 00

Como pode-se observar da equagao 5.3 a comparacao das magnitudes da contri-
buigdo nao ressona:te ¢ da contribui¢ao nuclear depende da razao entre a(t) e b(t).
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Em geral, o valor dessa razdo nao é possivel de ser obtido através de uma Leoria geral,
porém, vérios modelos mais especificos prevém que a(t) = — b(t)/3. Com isso o termo
coerente ou de grade é proporcional a b(t)/6. Para ilustrar a diferenga que existe entre
o caso onde o acoplamento coerente é considerado e o caso em que ele é desprezado é
feito um cdlculo numérico onde supde-se vilidas as seguintes condicdes (7): (i) a(t) =
— b(t)/3, (ii) a contribui¢io nio-ressonante é desprezada (o = 0), (iii) a resposta nu-
clear tem um tempo de relaxagio muito mais lenta do que a duragio dos pulsos, (iv)
os pulsos tém a forma de uma exponencial simples unilateral, (v) b(t) é uma luncio
degrau unitdria, (vi) os pulsos sdao perfeitamente coerentes espacial e temporalmente
e (vii) a configuragio das polarizacdes dos campos ¢ dada por 5.17. O resultado
final deste cdlculo mostra que a diferenca que existe entre o sinal transmitido pelos
polarizadores cruzados quando se considera o acoplamento coerente é relalivamente
pequena (= 15 %) em comparagio aquele onde ele é desprezado. Ainda em relacio
a equagdao 5.35, deve-se observar que, no que diz respeito 2 parte nao-ressonante, a
contribuigdo coerente, dada pelo segundo termo da expressio, nio deve ser maior do
que 30 % do sinal observado na configuracio de polarizadores cruzados.

5.4.1 Contribulicao do dicroismo induzido ao sinal medide

Pelo que foi apresentado até agora, conclui-se que o acoplamento coerente pode resul-
tar num sinal, cujo tempo de chaveamento é compativel com aquele que observamoes.
Além disso, é preciso observar que o acoplamento cocrente pode surgir tanto no caso
do dicroismo induzido quanto no caso da contribuicio nio-ressonante. Precisamos,
portanto, encontrar um modo de avaliar quanto do sinal de chaveamento que medimos
deve ser atribuido a cada um dos efeitos que podem estar atuando no processo. Um
solugéo parcial para se resolver esse problema pode ser encontrada através da medida
da variagio da transmissdo do leixe de prova nas dirccoes paralela e perpendicular
a polarizagio do feixe de bombeio. Através dessas medidas, qualquer transferéncia
de energia devido ao espalhamento pela formagio de uma grade ou entdo pelo efeito
de dicrofsmo induzido deve ser detectada nestas direcdes. Esse método & parcial na
medida em que ele ndo distingue qual a contribuicio individual dos efeitos de aco-
plamento coerente e de dicrofsmo induzido. Porém, ele é bastante conveniente, pois
permite avaliar a ordem de grandeza entre esses efeitos e outros que porventura pos-
sam estar presentes. Como veremos adiante, uma vez que o sinal chaveado devido
a esses dois efeitos seja conhecido, qualquer desvio em termos de magnitude e de
comportamento temporal indicard que o sinal medido experimentalmente possui una
componente cletiva relacionada a uma anisotropia induzida que provoca a rolacio do
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feixe de prova. Das Figuras 4.4, 4.8, 4.10 e 4.13, notamos que as variacoes na
transmissdo do {eixe de prova nas direges escolhidas ocorrem basicamente durante o
tempo de superposicio entre os dois pulsos. Como ji foi comentado anteriormente,
somente no caso da amostra CS-2.59 é que se observa uma componente lenta no
processo de recuperagio da transmissdo (Figura 4.5).

Para analisarmos as magnitudes relativas das contribuigdes, consideremos a [igura
3.7. Epy e Epr sd0 os campos do feixe de bombeio e de prova respectivamente.
A componente do campo elétrico do feixe de prova na diregio paralela ao feixe de
hombeio é dada por £, e na diregao perpendicular por ££,. O feixe de prova pode ser
eXPresso por

£,
Epp = —=(4+0). (5.36)
V2
As seguintes relagdes sio vilidas entre os vetores unitarios nas direcoes 4, ¥, % ¢
Vo
. %+y . %-y
u = ;o V= (5.37)
V2 V2
., U+4v U—v

X = 7z V= 7
Quando o feixe de bombeio nao esta presente, a transmissio pelo analisador nas
direcbes indicadas pelos sub-indices é a seguinte: I, = L. E.=E, = E,,u/\/i ell, =
0. Suponhamos agora, que em virtude de algum efeito induzido pela presenca do leixe
de bombeio, ac atravessar a amostra de comprimento 1, as componentes nas direcoes
paralela e perpendicular ao bombeio possam sofrer uma variagao na sua amplitude e
na sua fase. Essas alteragbes sdo introduzidas através das variaveis A, B, €' ¢ ¢¥v
respectivamente. Assim, Epp(2 = {) pode ser expresso por
Eor o ibun ibv
Epp(z =1) = _\/%(A vl + B e'vy), A, B 2 0. (5.39)

Apds o analisador teremos entao,

Analisador [/ 0 — Tr, = %A eibu
: X B, .
Analisador [| v — Tr,= =B,




5.4. CONTRIBUIGAO DA INTERACAO COERENTE 117

Analisador [/ X — Tr, = —-QE’-(A ' + B '),

. -
Analisador [/ ¥y — Tr, = TP(A e B e'v), (5.10)

Como o detector mede a intensidade do campo transmitido, terenos

oy

Analisador [/ G0 — [, = ——;—T-/P,
E2

Analisador ||V — I, = —é?lBg,

E:
Analisedor [/ % — [, = %[Az + B* + 2AB cos(¢, — ¢,)],
E2 .
Analisedor [/ — I, = TpT[A‘! + B® —2AB cos{ ¢, — ¢,)]. (5.41)

De 5.41 podemos tirar a seguinte relagio:

I+ 1,
I, = % — /1, - I, cos(¢h, — ¢,,). (5.42)

O fator multiplicativo que aparece como o cosseno da soma do atraso de [ase das
duas componentes esta relacionada a birelringéncia induzida. Vamos supor mo-
mentaneamente que a variagio na intensidade do feixe de prova medida nas direcoes
paralela e perpendicular ao bombeio sejam causadas pela interagio coerente entre os
dois pulsos e pela indugido de um dicroismo na absorgio (grade orientacional), isto é,
cos(¢y — ¢,) = 1. Deste modo, podemos obter uma diferenciacio qualitativa enlre
contribuigdes causadas por birefringéncia induzida e outras que alterem as amplitudes
das componentes nas respectivas diregdes. Na diregio perpendicular ao leixe de prova
teremos entdo um sinal transmitido dado por

L+,

Iy 5

I,-1,. (5.43)

Usando os dados das curvas graficadas nas Figuras 4.4, 4.8, e 4.10 ¢ a relacio
dada por 5.43 calculamos o sinal que seria transmitido pelo par de polarizadores
cruzados. Os resultados podem ser vistos nas Figuras 5.4, 5.5, ¢ 5.6. No caso da
amostra CS-2.59 a curva solre uma variagio conlinua e apresenta um pico de maximo
(120 V) em tp igual a zero. Para a amostra CS-2.60 (! = 3 mm) a curva apresenta
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Figura 5.4: Sinal calculado pela equagdo 5.43 para a amostra C5-2.59.
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Figura 5.5: Sinal calculado pela equagdo 5.43 para a amostra CS-2.60 (! = 3 num).
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Figura 5.6: Sinal calculado pela equagdo 5.43 para a amostra CS-2.60 (! = 12 nun).

um ponto de descontinuidade em tp igual a zero e atinge um valor maximo de 0,56
#V. No caso da amostra com comprimento de [ igual a 12 mn, o sinal continua
apresentando a descontinuidade em tp nulo, porém observa-se que a primeira parte
da curva antes da descontinuidade é maior do que a segunda. Para a amostra mais
fina ocorre justamente o contrario.

Nas Iiguras 5.7, 5.8 e 5.9 graficamos os sinais medidos experimentalmente junto
com o sinal calculado através da relagio 5.43. A diferenga existente entre eles é
bastante nitida. No caso da amostra CS-2.59, o valor maximo da curva experimental
descontando a base é 6 vezes maior do que o valor maximo do sinal da contribuicdo
de dicroismo induzido. Para a amostra CS-2.60 essa razio é de aproximadamente 90
para a amostra mais fina (/ = 3 mm) e de 45 para a amostra mais grossa (/ = 12
mm}. Esses resultados mostram claramente que mesmo desprezando outras possiveis
contribuigdes, o sinal resultante do dicroismo induzido e da interacio cocrente entre
o puiso de bombeio e de prova em nossas medidas é bastante pequeno. Portanto
podemos concluir que o sinal chaveado observado experimentalmente dove resultar
de alguma outra contribui¢io maior que modifica o indice de refragio da amostra e
provoca a rotagao do plano de polarizacio do feixe de prova.

Concluindo a analise das medidas do feixe de prova nas direcio paralela i direcio
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Figura 5.7: (a) - sinal chaveado medido para a amostra CS-2.59. (b) - sinal calculado
pela equagio 5.43 .

de polarizagao feixe de bombeio, é importante observar que para todas as amostras,
as medidas de variagdo nessa diregio apresentam um decréscimo inicial seguido de
um aumento em relagdo ao valer inicial. Como vimos na discussio acima, existe niais
de um efeito atuando no processo de chaveamento. Desta maneira, seria bastante du-
vidosa qualquer afirmagdo que se fizesse na tentativa de explicar esse comportamento
caracleristico sem antes identificar quais os efeitos presentes e as suas influéneias em
medidas de Efeitc Kerr Optico. De qualquer forma, é vélido mencionar que um con-
portamento semelhante ao observado em nossas medidas ¢ previsto por um modclo
proposto na referéncia [9]. Os resultados deste trabalho mostram que esse compor-
tamento resulta da formagao de uma grade de fase devido a interagdo coerente entre
o pulso de bombeio e de prova que apresentam uma varredura de frequéncia em seus
espectros. Contudo, este modelo nio inclui nenhuma contribuigio dada pela parte
real da susceptibilidade nao-linear. Assim, é dificil de avaliar a infludncia que esse
efeito pode exercer em nossas medidas. Além disso, no nosso caso os pulsos do laser
CPM sdo praticemente limitados por transformada e por isso é dificil acreditar que
esse fendmeno p-ssa estar envolvido em nossos resultados.
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Figura 5.8: (a) - sinal chaveado medido para a amostra CS§-2.60 (I =3 mm). (b) -
sinal calculado pela equacio 5.43 .

5.5 Origem microscépica da nao-linearidade

Nas secdes anteriores apresentamos os mecanismos basicos da operagao de chavea-
mento e verificamos que o sinal chaveado pode resultar da soma enire os cfeiios gue
causam a birefringéncia, o efeito de dicroismo e os efeitos de interagdo. coerente entre
os feixes de bombeio e de prova. Foi verificado também as duas ultimas contribuicces
sao pequenas quando comparadas & primeira. O que nos interessa agora é deber-
minar quais mecanismos fisicos contribuem para a indug¢do de mudancas no indice
de refragdo. Dentre um niimero razodvel de mecanismos que podem provocar cssa
mudanga, nos concentraremos principalmente naqueles que resultam de uma contri-
buigdo eletrénica, pois essa tém sido apontada como a principal responsivel pelos
cleitos observados nos diversos experimentos. A discussio dos outros MECANISIMNOS
possiveis pode ser encontrada na referéncia 2].

Como jd foi mostrado no Capitulo 2, a resposta da nao-linearidade oplica dos
semicondutores ¢é diferente quando a excitacio do material se d4 acima ou abaixo do
£ap e como veremos essa observagdo é bastante importante na interpretacio de nossas
medidas. No caso da amostra CS-2.59, a absor¢ao de um {dton do laser CIPM eria um
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Figura 5.9: (a) - sinal <haveado medido para a amostra CS-2.60 ({=12 mm). (b) -
sinal calculado pela ecuacgio 5.43 .

portador na banda de condugio com um excesso de energia de 8,0 meV. Assim, apds
a excitagdo existe urna densidade de portadores reais e portanto, pode-se esperar que
0s processos Opticos que eventualmente ocorram apresentem uma dependéncia cm
relagdo a ela. J4 no caso das outras duas amostras, o fato do espectro de energia dos
fétons do laser CPM estar essencialmente abaixo do gap do semicondutor deve tornar
essa dependéncia menor ou entdo até mesmo inexistente.

5.5.1 Preenchimento de banda

Um campo ptico apiicado pode distorcer a distribuicio de cargas eletronicas de um
meio, 0 que por sui. vez afetaria o seu indice de refragdo. No caso de semicondu-
tores, quando a fre;uéncia dptica se aproxima da sua borda de absorcio, isto é, da
regiao de ressonancia, ha uma variacio bastante forte de suas propriedades. O campo
Optico ressonante -le bombeio injeta elétrons na banda de condugio e cria buracos
na banda de valéncia. Devido a rapida taxa de relaxacdo dos elétrons no interior da
banda, os elétrons = buracos excitados relaxam rapidamente para distribuigdes de po-
pulagdes térmicas e equilibrio nas respectivas bandas. Finalmente, as distribuicdes
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de populagdes do estado estaciondrio sio determinadas pelo balanceamento entre a
excitagao e a recombinagdo elétron-buraco que ocorrem pelo gap entre as bandas.
Essa redistribui¢do induzida de populacio resulta numa mudanga do espectro de ab-
sor¢ao, que se relaciona com a mudanca do indice de refracio induzida Opticamente
pela relagido de Kramers-Kronig,

A constatagdo de efeitos relacionados & presenca portadores reais em nossas me-
didas é explicitada nas medidas de variagio da transmitincia do [eixe de prova pelo
analisador nas diregdes paralela e perpendicular a polarizagdo do campo de bhom-
beio para a amostra CS-2.59 (Figura 4.4). Nessas medidas observa-se claramente
a existéncia de uma componente que decai num intervalo de tempo bem maior do
que a duragdo dos pulsos do laser CPM. Outra coisa que podemos ohservar nessas
~medidas ¢ que nas duas diregdes monitoradas a amplitude e o tempo de decaimento
da componente lenta sdc idénticos, como era de se esperar. Ja no caso das amostras
(5-2.60 observa-se que para ambas as espessuras é detectada uma variagio na direcao
perpendicular ao bombeio, que decai na escala de femtossegundos. Para a amostra
(S-2.62 ndo se observa nenhuma variagio a nio ser pela base que nao depende do
atraso dos pulsos e que também aparece para as outras amostras.

Diversas experiéncias explorando a nio-linearidade absorptiva dos vidros dopa-
dos com semicondutores do tipo CdS,Ser_, ja foram realizadas ¢ em fuicao disso,
a sua contribuigdo e dindmica sio um pouco melhor compreendidos em relacdo a
contribui¢io ndo-ressonante. O comportamento dos sinais medidos da variagao na
transmissao das amostras CS-2.59 e CS-2.60 ¢ compativel com as medidas realizadas
por Nuss et al. [13] e pode ser atribuido a um efeito de band-filling que envolve
a presenga de armadilhas rasas, para as quais “escoam”™ os clétrons da banda do
condugdo. A idéia basica do mecanismo envolvido é a scguinte, supondo que o tempo
de relaxagio para os estados de armadilha scja da mesma ordem de magnitude da
relaxagao intra-banda por fénons LO, quando a densidade dos niveis de armadilhas
é préxima da densidade de portadores injetados na bhanda de condugdo, a transicio
entre esses niveis se torna saturada. Deste modo, quanto maior a densidade de por-
tadores e quanto mais préximo do fundo da banda for a excitagdo, mais [acilmente
ocorre a saturagao e assim os portadores que sobraram na banda de condug¢ao, devem
relaxar pelo processo de recombinagao direta, resultando num processo mais lento. No
caso contrario, isto ¢, quando a densidade de portadores nio é suficiente para saturar
a transicao dos elétrons para as armadilhas, a variagio na absor¢do pode ser vista
como uma combinagao dos processos de relaxacio intra-banda dos elétrons devido a
emissdo e/ou absorgao de fonons LO e o aprisionamento em armadilhas rasas.

Em nosso experimento, como j4 foi apresentado no capitulo 4, as medidas na
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diregdo perpendicular a diregao de polarizagio do campo de excitacio para a amostra
CS5-2.59 (0 = - 8,0 meV) mostram que a transmissdo recupera o seu valor inicial
em duas etapas: a primeira mais ripida é compativel com o tempo de relaxacio
intra-banda medido por Nuss et al. (~ 250 fs). A outra componente, mais lenta
se comparada a anterior, decai num intervalo de tempo de aproximadamente 3 ps
(Figura 4.5). De acordo com o modelo proposto por Nuss et al. essa componente
mais lenta poderia ser explicada através da transicio dos elétrons do fundo da banda
de condugdo para estados de armadilhas rasas, que ainda nio se encontram saturadas.
A densidade de portadores fotogerados pode ser calculada pela expressao [13],

_ Woa
T ophrv’

N, (5.44)
onde Wy é a densidade de energia do pulso de excitagio, o e hr sdo, respeclivamente,
o coeficiente de absorgdo da amostra e a energia do {éton correspondentes ao comn-
primento de onda central do laser CPM e p é o fator de preenchimento volumétrico
dos cristalitos semicondutores. No caso da amostra CS-2.59 essa densidade ¢ de 5,5
10" em™? portadores ¢ pelo que discutimos acima, ela nio deve ser suliciente paia
causar uma saturagac dos estados de armadilhas. No caso das amostras CS-2.60 a
densidade de portadores fotogerados é bem menor ( N, = 4,5 10'® cm~2) do que no
caso da amostra CS-2.59 e correspondentemente, como pode-se observar nas [iguras
4.8 ¢ 4.10, o sinal recupera-se até o valor de tranmissio inicial muito nais rapida-
mente (subpicossegundo}. A densidade de portadores criada no caso das medidas da
amostra C5-2.62 ¢ de 2,5 10™ cm™3 e pelo fato de cla ser muito pequena, a mudanca
causada na absorgio é desprezivel. Um outro ponto a ser considerado nessas medidas
¢ o fato de que o espectro do laser CPM (& 20 meV) sobrepde-se parcialmente ao
espectro de absorgio dos VDS C5-2.59 e CS-2.60. Desta forma, apesar do “detuning”
ser negativo para a amostra C5-2.59 (2 = - 8,0 meV) ¢ positivo para a amosira
C5-2.60 (£ = + 52 meV), teremos ainda, no caso da amostra CS-2.60, uma pequena
excitagao de elétrons na banda de condugio. Isso justifica o aparecimento do sinal
medido na diregdo perpendicular ao bombeio (Figuras 4.8, 4.10). Além disso, em
ambos os casos, o espectro do pulso de excitagio cobre também os niveis de impu-
rezas rasas e portanto a medida é insensitiva ao processo de relaxagio da banda de
condugdo para as armadilhas. Ja no caso da amostra CS-2.62 o espectro de excitagio
esta completamente abaixo do “gap” do material e por isso nio se detecta nenhum
sinal na direcio que estamos discutindo. E possivel que a absorgao apresentada nessa
amostra seja causada basicamente pelos estados de armadithas.

Das densidades de portadores criadas em cada amostra podemos calcular o nimero
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de portadores em cada cristalito. Considerando que o didmetro médio dos cristalitos
nessas amostras seja igual a 10 nm, o volume de cada cristalito é de aproximadamente
5,0- 107%° em®, Assim, admitindo uma eficiéncia quantica de 100 %, temos no caso da
amostra CS§-2.59 uma densidade média de portadores por cristalito da ordem de 0,3;
de 2,36- 1072 para a amostra CS-2.60 e de 1,5. 10~ para a amostra CS-2.62. Por-
tanto, em termos de média, temos menos de um portador por cristalito. Do ponto de
vista pratico, isso significa que a densidade de portadores criadas em cada eristalito
é insignificante e insuficiente para catisar um preenchimento significativo da banda
de condugdo do semicondutor. I importante notar, que estamos argumentando em
termos de preenchimento da banda de conducio e nio dos estados de Impureza, ¢omo
¢ o caso do modélo proposto por Nuss et al. [13]. O eleito que o preenchimento desses
estados de impureza tem sobre a dindmica de relaxagio dos portadores i4 foi discutido
anteriormente. Além disso, podemos argumentar que devido a baixa densidade de
portadores por cristalito, o efeito relacionado & criagio de um campo elétrico devido
aos portadores presos em estados de armadilhas {efeitos de elétroabsorgio) também
pode ser desprezado. Portanto, pelas condigdes em que as medidas foram realizadas,
pelo que foi discutido acima e pelo tempo de resposta verificados no processo de cha-
veamento para todas as amostras estudadas, consideramos que os efeitos relacionados
ao preenchimento de banda e & eletroabsor¢io podem ser desprezados.

Quanto & origern do sinal de base que & observado em todas as medidas o que
independe do atraso entre os pulsos, temos duas argumentacoes. basicas que se-
guem diferentes pontos de vista. Alguns autores apontam a presencga de uma nio-
linearidade térmica [3,4,5] associada a termalizacio dos portadores injetados na banda
de condugdo. Essa contribuicio se soma aos outros eleitos que ocorrem na amnostra
e tem como caracteristica um decaimento que se dd numa escala de nanosegundos
ou até mesmo de microsegundos, além de provocar um deslocamento do cspectro de
absor¢ao para a regiao do vermelho, isto ¢, um “red-shift”. Com diferencas bastante
notorias em relagio aos efeitos do preenchimento de banda [16,18,17,13], ou seja, de-
caimento em picossegundos e um blue-shift, esse efeito tende a compelir com esse
dltimo processo. Com o objetivo de verificar a importancia e o comportamento de
ambos os efeitos individualmente alguns experimentos foram realizados e dos resul-
tados obtidos podemos destacar que a competicio entre eles sé se torna realmente
significativa quando o atraso relativo entre os pulsos de hombeio e de prova é da
ordem de nanosegundos e para fluéncias de excitacio da ordem de mlJ fem? [3,4,5].

Por outro lado, Olbright et al. [15] realizando uma experiéieia no dominio es-
pectral com resolugdo temporal de picossegundos, ohservaram (ue a0 excitar uma
amostra de VDS com CdS,Se,_, acima do gap, ocorria o seguinte: (a) o espectro
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de absor¢ao sofre um deslocamento na direcdo do azul e (b) o cilculo do aumento
na temperatura nas amostras de VDS é de apenas alguns kelvins (3 K para unia
energia do pulso de bombeio de 250 nJ) e essa quantidade nio seria suficiente para
Justificar uma preocupagio com qualquer contribuicdo térmica para explicar esse si-
nal com um tempo de vida longo. No entanto, é sugerida uma associagio desse sinal
com a presenca de niveis de energias ligados a armadilhas profundas nos cristalitos
semicondutores, que podem ter um tempo de vida bastante longo. No Caso, essas
armadilhas poderiam estar associados a estados de superficie na interface (cristalito
semicondutor)-(matriz de vidro) e desta forma a importancia de sua presenca pode
variar entre amostras diferentes.

Finalizando a discussio sobre essa “base constante”, podemos dizer que emnbora
nao tenhamos realizado nenhum teste para determinar a origem real desse sinal e
também por estarmos interessados somente em variagbes que ocorrain nuima escala
de tempo de [emtossegundos, nio nos preocuparemos com maiores detalhes a seu
respeito.

3.5.2 Efeito Stark ()ptico

Pelo que verificamos na discussio sobre os eleitos de uma populacio de portadores
reais nas medidas de sinais chaveados usando os VDS da Corning, nao podemos di-
zer que as mudangas observadas sio causadas pela presenga dessa populacio. Essa
conclusio foi baseada em dois argumentos principais, ou seja, em primeiro lugar a
variagao da absorcio nio é suficiente para causar uma mudanga significativa no indice
de refragio dessas amostras e em segundo lugar, a resposta dos cleitos associados a
essa contribuigdo sdo um pouco mais lentas do que a que observamos. Necessita-
mos entao de algum outro modelo cujas previses sejan compativeis com as nossas
observagoes. Uma hipdtese inicial que nos parece bastante razodvel, é a ocorréncia
do efeito Stark Optico. A teoria desse efeito j4 foi apresentada no capitulo 2 e por
I$S0 NOS preocuparemos apenas em apontar as evidéncias experimentais que possan
confirmar a sua presenca.

O primeiro ponto favorivel a formulagio dessa hipdtese esta ligado ao tempo de
resposta que esse efeito apresenta. No caso de excitagdao abaixo do gap, vimos no
capitulo 2 que o fato de nio haver envolvimento de portadores reais no processo fa
com que o efeito seja muito répido. O tempo que as alteragdes causadas pelo efeito
levam para desaparecer ¢ irversamente proporcional ao detuning €. Além disso, o
fato desse efeito ocorrer pare excitagées abaixo do gap do semicondutor torna possivel
a inclusdo de uma contribuicio dada pela parte ndo-ressonante da susceptibilidade
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(Figura 5.10). Como vimos pela andlise dos efeitos de interacio cocrente no eleibo
Kerr 6ptico, essa contribuigio seria bem maior do que o espalhamento pela formacao
de grade e de fato isso ficou evidente na analise dos nossos resultados.

Outro detalhe interessante em nossas medidas é verificado com o auxilio da Tabela
4.1, onde podemos observar que tanto para o caso da amostra CS-2.60 como para a
amostra CS-2.62 estamos trabalhando essencialmente com uma excitacdo abaixo do
gap do material. Deste modo, é interessante notarmos que‘o sinal chaveado tem um
perfil diferente para cada amostra. Para o VDS (S-2.62 o perfil do sinal chaveado se-
gue basicamente o perfil do pulso de excitacio e para a amostra CS-2.60 cle apresenta
uma assimetria em relacdo ao pico do sinal que se manifesta através de um deeal-
mento um pouco mais lento do que a do pulso de excitagio. Isso esta de acordo com
o modelo do efeito Stark AC, pois a amostra CS-2.62 apresenta o maior detuning em
relagdo a energia de excitagio do laser e portanto deve ter uma resposta mais rdpida.
No caso da amostra CS-2.60 o detuning é menor e logo o seu tempo de resposta deve
S€r um pouco maior.

Apesar de encontrarmos uma certa compatibilidade entre os nossos resultados e as
previsGes do modelo de efeito Stark ac no que diz respeito ao tempo de resposta, ainda
nao podemos afirmar que ele seja o responsivel pelo chaveamento. Por enquanlo essa
¢ uma evidéncia que apenas nos incentiva a buscar mais provas que conlirmen essa
hipétese. Para prosseguirmos com a nossa analise vamos tentar entender qual é o
mecanismo que o efeito causa e como ele pode resuliar no chaveamento do feixe e
prova. Como ja vimos, o efeito Stark AC para excitagoes abaixo do gap induz wmn
“blue-shift” no espectro de absorgio, isto é, hd um aumento do gap entre bandas do
semicondutor devido ao preenchimento do espago de lase. Para simplificar a nossa
analise, faremos a aproximacio do sistema para um sistema de dois niveis excitado
por um campo de radia¢do intensa abaixo da ressonancia. Nesse caso, espera-se (ue
o deslocamento do gap, ou o Stark shift, seja dado por 2.21. Em consequéncia do
deslocamento do gap pela quantidade Aw, teremos uma variagiao proporcional no
indice de refragio. Descrevendo as alteragdes que ocorrem no indice de relracio nas
diregdes paralela e perpendicular ao bombeio por é) e 6, respectivamente, teremos

dn
e
d
by = —.Aw, .. (5.46)

dw




128 CAPITULO 5. ANALISE DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS

A variagio do fndice de refragio em ambas as direces depende de como varia
o indice de refragio em relacio a w e também de como a variacao Aw, se refiete
em cada diregdo. A indugdo de uma variagio no indice de refragdo tem como elfeito
associado a indugdo de uma birefringéncia. Essa anisotropia induzida por sua vez,
causa um atraso de fase entre as componentes do campo do campo de prova nessas
duas diregdes, que é expressa pela equacio 5.3. O atraso de fase experimentado pelas
duas componentes do feixe de prova, provoca uma rotagdo no plano de polarizacio
do feixe de prova, que passa por um par de polarizadores cruzados, resultando num
chaveamento proporcional ao dngulo de rotagio sofrido. A variagdo na transmissao
dos polarizadores é dada pela equagdo 5.21. Para pequenos atrasos de fase, sen(é¢)
pade ser aproximado por ¢ e assim, de 5.21 e 5.3 podemos reescrever AT como

A A

No caso do efeito Stark ac o deslocamento do gap de energia depende da magnitude
relativa entre a frequéncia de Rabi e o detuning Q. Quando 0 > 2P, AL, varia
quadraticamente com a amplitude do campo de hombeio (eq. 2.23) e quando 1 =0
AEg varia linearmente com E,. Como An depende da variagio de AL, (545 e 5.40)
substituindo 2.23 ¢ 2.24 em 5.47 temos a seguinte relagdo,

172 2 / 2
AT = (52_¢)2 = i [ﬂ(&%u - 5m)} = F—A“} : (5.47)

T

: 2p 2
B (B8)] was s,
(5.48)

sl (22))° e 0=

A equagdo 5.48 nos mostra que a amplitude do sinal transmitido pelo par de po-
larizadores cruzados varia quadraticamente com a intensidade do campo de bombeio
quando §) 3> 2P [, ¢ linearmente quando ) = 0. Nas nossas medidas de amplitude de
sinal chaveado em funcgio da variacio da intensidade de bombeio, verificamos que no
caso da amostra CS-2.62, a dependéncia é quadratica até um valor proximo de 10,0
MW /cm? e depois ela satura assumindo uma dependéncia menor. Para as outras duas
amostras, no intervalo de intensidade de bombeio estudado, a dependéncia é linear.
Novamente, podemos dizer que esses resultados mostram uma boa concordancia com
o modelo, pois a amostra CS-2.62 é a que apresenta o maior detuning entre as trés
e como foi visto, apresenta uma dependéncia quadritica em relagdo a intensidade de
bombeio. As outras duas amostras apresentam um detuning menor e a dependéncia
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linear com a intensidade de bombejo que é observada, também é consistente cont o
modelo de efeito Stark ac. :

A saturag¢do para intensidades acima de 10MW/cm? pode ser entendida pelo se-
guinte argumento: quando o campo de bombeio é forte o suficiente tal que a froquéncia
de Rabi torna-se maior do que o detuning, o deslocamenio do gap varia lincarmente
com a amplitude do campo de bombeio. No caso de um sistema de dois niveis essa
dependéncia ¢ imantida, poréin no caso do semicondutor temos handas de estados o
isso faz com que algumas corregoes relacionadas as interagoes de muitos COrpOs sejant
mtroduzidas. Como vimos no capitulo 2, quando Lratamos o sistema maijs realistica-
mente, a dependéncia do deslocamento Stark em relagdo a intensidade de bombeio
dirninui.

5.6 Calculo do atraso de fase e de y(®

Da equagdo 5.42 obtemos o atraso de fase entre as componentes do feixe de prova nas
dire¢des paralela e perpendicular ao feixe de hombeio. A eXPressao que nos permite
calcular o atraso de fase é dada por

8¢ = (. — ¢,) = cos™! “@H - (5.49)

Substituindo os dados das medidas de I, I, e I, realizadas para cada amostra na
equagao  5.49, calculamos numéricamente o atraso de lase.  Os resultados desses
calculos sdo apresentados nas Figuras 5.11, 5.12 e 5.13 onde estio graficadas a
quantidade A¢/2 em funcao do atraso temporal. Observa-se que o valor maximo de
Apf2 éde 1,3 - 10~ ? radianos para a amostra CS5-2.59, 4.0 - 103 radianos para a
amostra CS-2.60 (/ = 3 mm) e 0,14 radianos para a amostra CS-2.60 (/ = 12 mm).
Entretanto, devemos tomar cuidado na interpretagio destes valores, pois como pode
ser visto nas figuras, o atraso de fase apresenta uma base constante que & devido
a presenga da base na medida de Iy em fungdo da extingio do feixe de prova pelos
polarizadores cruzados nao ser 100 % eficiente. Obviamente, temos que descontd-la e
iss0 faz com que o maior atraso de fase entre as duas componentes do campo de prova,
(Admas), seja de 6,0- 10~ 3 radianos para a amostra CS-2.59, 4.0 - 10~ * radianos para
a amostra 05-2.60 ({ = 3mm) e 0,20 radianos para a amostra C5-2.60 (/ = 12 nun).
Portanto, a rotagio maior fica por conta da amostira CS5-2.60 (I = 12 num) seguida,
em ordem decrescente, pelas amostras CS-2.60 (/=3 mm) e CS-2.59.

Uma vez obtido o atraso de fase (A} podemos obter também susceplibilidade
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néo-linear de terceira ordem (x{% ) a partir desses dados experimentais. Para isso,
substituimos o valor maximo do atraso de fase na equagao 5.16, que nos permite
calcular ng e ). O valor de ng é de 1,507 e é igual para todas as amostras. No caso
da amostra CS-2.59, a intensidade de bombeio utilizada é igual a 727,0 MW /cm? e
assim ng = 1,5 - 107 1% cm?/W, ou seja, x*> = 1,86 - 107 '3 esu. Usando o mesmo
procedimento de célculo, obtivemos para as amostras CS-2.60 uma susceptibilidade
nio-linear de terceira ordem igual a 1,7 - 10~ ! esu. Os valores de x que encontra-
mos para nossas amostras, apesar de serem especificos para as condigbes de nossas
medidas, tém ordem de grandeza compardveis a outros valores de x® medidos em

conexdo com diferentes processos microscdpicos (por exemplo, band-filling) [14,19].

5.7 Figura de Mérito

Devido ao grande nlimero de materiais que apresentam néo-linearidades de diversos
tipos, com diferentes tempos de resposta e caracteristicas de absor¢do, normalmente é
necessario estabelecer um parametro que possa ser usado para comparar os materiais
quanto a sua eficiéncia num determinado tipo de aplicagdo. Para dispositivos de chia-
veamento Optico, duas caracteristicas sao desejadas: uma nao-linearidade de grande
magnitude que permita uma operagao de chaveamento sobre a maior largura de banda
possivel e um tempo de resposta rapido. Iissas exigéncias tém como objetivo permitir
que a operagdo de chaveamento possa ser realizada com pequenas intensidades de luz
e numa taxa de repeticdo alta. Claramente, essas caracteristicas sdo interdependentes
¢ portanto existem alguns “compromissos” entre elas que devem ser obscrvados, O
pardametro que agrega todas essas informagdes é normalmente conhecido como Ii-
gura de Mérito e a sua definicdo varia de acordo com as caracteristicas especificas da
aplicacao desejada. Uma figura de mérito que usualmente tem sido empregada para
avaliar as possibilidades de utilizagio dos materiais para dispositivos de chaveamento
dptico € dada pela seguinte expressao [20]

(3)
X
= T 5.50
a(w).r’ (5.50)
onde a(w) é o coeficiente de abso: gdo do material e 7 o tempo de resposta.

Para facilitar a discussdo, alg ins dados extraidos das medidas de chaveamento
dptico foram resumidos na Tabe.a 5.1. Nos cilculos de F o “tempo de resposta”
7, na verdade, ndo é um parameiro correspondente a resposta real do sistema. Iile
deve ser visto no sentido de sua «efinigdo, dada no capitulo 4. O valor real do tempo
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Tabela 5.1: Resumo de alguns valores experimentais das amostras utilizadas na me-
dida de chaveamento.

Amostra S-2.59 CS-2.60
Atraso de fase (rad) 0,006 0,20
x® (esu) 1,86 - 1072 | 1,710~ 1
Coeficiente de absorgio 17,6 8,48

medido @ (cm™!)
“Tempo de resposta”, 7 ({s) 43,0 60,0
F 0,25 33,4

Razdo ON-OFF 2,0 38,0
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de resposta € certamente menor do que a duragio dos pulsos empregados nas meli-
das ¢ requer um processo de desconvolugio do sinal medido. No entanto, podemos
considera-lo como uma estimativa grosseira dessa grandeza para obtermos uma ava-
liagao semi-quantitativa de . Podemos notar que o valor de F da amostra CS-2.60
é bem maior do que o da amostra CS-2.59. O fato da figura de mérito das amostras
CS-2.60 ser maior do que a da amostra CS-2.59, indica que elas sio mais eficientes
no processo de chaveamento. Outra observagdo importante se refere ao comprimento
do meio ativo usado para realizar o chaveamento. Como vimos no caso das amos-
tras C5-2.60 de comprimentos diferentes, quanto mais longo for o comprimento de
interagao maior sera a eficiéncia do chaveamento. Isso quer dizer que a porcentagem
da quantidade de luz do feixe de prova transmitido pelo analisador serd proporcional-
mente maior ao coriprimento de interacdo. Entretanto, é preciso notar que embora
a amostras apresente densidades Opticas pequenas, nio podemos aumentar o com-
primento da amostra indefinidamente. Em algum momento a absorcio diminuird a
transmissao do feixe de prova a um nivel em que o sinal chaveado é insignificantc.
Além disso, néo é desejdvel que o meio ativo tenha dimensées muito extensas, pois
1sso torna incompativel a sua integragio em sistemas de pequenas dimensdes.

Infelizmente nao pudemnos calcular o valor de F para a amostra CS-2.62 por in-
suficiéncia de dados. Como o principal efeito responsivel pelo chaveamento resulta
de uma contribui¢do ndo ressonante da nio-linearidade, poderfamos esperar que essa
amostra apresentasse uma maior eficiéncia de chaveamento.

5.8 Aplicagées em dispositivos

Como obsarvagdo final, queremos comentar a viabilidade dos VDS que utilizamos
como mei. ativo de chaves dpticas. A chave éptica ideal deveria transmitir todo o feixe
de prova pelo analisador quando ela fosse acionada. Porém essa situacio ideal ainda
nao esta muito préxima de ser atingida. Quando a porcentagem de luz transmitida
€ razodvel quase sempre a velocidade é baixa. No caso das amostras de VDS que
utilizammos, a relagdo entre a intensidade maxima do feixe de prova transmitido pelo
analisa.or ¢ a sua intensidade total antes do analisador, isto é, a porcentagem de luz de
prova transmitida apresenta valores menores do que 2 %. Essa pequena porcentagein
de luz - haveada significa que para podermos utilizar a ndo-linearidade apresentada por
essas a.nostras num dispositivo integrado, por exemplo, precisaremos empregar feixes
de luz com intensidades ou dimensdes razoavelmente grandes, pois caso contrdrio nao
teremos luz suficiente para acionar os outros componentes subsequentes do dispositivo.
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A determinacio do limite da performance que um determinado tipo de material
nio-linear pode atingir depende fortemente da especificidade da aplicagio a qual ele
se destina {24]. Em relagdo aos VDS, algumas vantagens imediatas que podem ser
salientadas diz respeito as suas propriedades mecdnicas e térmicas. No que diz respeito
ao Eleito Stark ac em VDS, como a ndo-linearidade surge de uma contribuigao nao-
ressonante ¢ também pelas caracteristicas estruturais do material, podemos esperar
que eles apresentern uma boa estabilidade térmica. Por outro lado, pela [acilidade
com que esse tipo de material pode ser processado, configuragoes geométricas bastante
especificas podem ser produzidas, como por exemplo, filmes finos e fibras dpticas
(3,211

Portanto, embora a nio-linearidade seja razoavelmente grande e o tempo de res-
posta extremamente rapido, para que se possa empregar essas amostras como meio
alivo de chaves Opticas ainda é necessario solucionar alguns problemas, como por
exemplo, qual o limite maximo da anisotropia que o efeito Stark ac induz para cada
amostra e também como a escolha de outro tipo de composigio semicondutora pode
alterar esse limite. Uma sugestdo, por exemplo, para se tentar resolver o problema
do comprimento de interagio poderia ser a utilizagio de guias de onda, como alias
j4 se tem pesquisado, porém explorando outro tipo de efeito {22,23]. Além disso, ¢é
preciso lembrar que nas amostras de VDS de CdS,Se;_, ndo se verifica nenhuma res-
sonancia excitonica, porém a exploragao do deslocamento Stark desses niveis em PQ
tem apresentado um grande potencial em termos de aplicagdes. A possibilidade de se
observar esse tipo de efeito nos VDS pode estar representada pela variagac da com-
posi¢io semicondutora dos cristalitos. Enfim, para que possamos avaliar totalmente
as possibilidades de exploragio do efeito Stark ac na construgdo de um dispositivo
pratico, precisamos equacionar todos os pardmetros que sdo importantes, verificar
qual o relacionamento entre eles (“trade off ") e qual a conveniéncia que o resultado
final pode ter nessa aplicacdo.
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Mgura 5.10: Esquema mostrando um féton com energia correspondente ao comptri-
mento de onda central do laser CPM em relagio ao fundo da banda de conducio
da amostra de VDS. Em (a) a amostra é o VDS CS$-2.59, em (b) C$-2.60 ¢ e {¢)
U5-2.62. Q é o detuning.
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Figura 5.11: Angulo de rotagdo da polarizagio do feixe de prova em fungio do atraso
relativo entre os pulsos de bombeio e de prova. Amostra CS-2.59.
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Figura 5.12: f\ngulo de rotagio da polarizagio do feixe de prova em [ungio do atraso
relativo entre os pulsos de bombeio e de prova. Amostra CS-2.60 (I =12 mm).
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Figura 5.13: Angulo de rotagio da polarizagio do leixe de prova em funcio do atraso
relativo entre os pulsos de bombeio ¢ de prova. Amostra (S-2.60 (/=3 mm).
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Capitulo 6

Conclusoes e Perspectivas

Dos resultados apresentados no Capitulo 4 e da andlise realizada no Capitulo 5, de-
monstramos em primeiro lugar, que é possivel realizar um processo de chaveamento
totalmente dptico ultrardpido com tempo de resposta menor do que 50 femtossegun-
dos. A montagem experimental utilizada Para a realizagdo das medidas apresentadas
envolveram um laser de corante operando em regime de “colliding pulse mode-locked”
¢ um sistema de excitagio-e-prova configurada como uma porta Kerr. Os pulsos gera-
dos pelo laser CPM (50 fs, @630 nm), nos permitiram obter uma resolugio temporal
de femtossegundos.

Em segundo lugar, verificamos que a contribuigiio dos eleitos de dicroismio induzido
e de interagao coerente para o sinal medido é pequena e além disso, que existe ainda
um outro fenémeno fisico envolvido no processo de chaveamento, que resulta numa
contribuigio da parte nio-ressonante da susceptibilidade nao-lincar de terceira ordem
do material usado como meio ativo da chave. As medidas e os calculos que realiza-
mos para distinguir entre a contribuicio de dicrofsmo mduzido, somada dquela dada
pela interagdo coerente entre os dois pulsos que chegam na amostra ¢ a contribuicao
dada pela parte ndo-ressonante da susceptibilidade néo-linear é importante, pois elas
mostram que a contribuicdo dos dois primeiros efeitos é razoavelmente pequena se
comparada aquela da parte nio-ressonante da susceptibilidade. Pelo comportamento
do tempo de resposta e da saturacio da amplitude do sinal chaveado para todas as
amostras, acreditamos que o fénomeno fisico que resulta na contribui¢ic da parte
nao-ressonante da susceptibilidade nio-linear é o Efeito Stark Optico. Bssa hipdtese
baseia-se nas seguintes consideracées:

l. Nas medidas que realizamos com todas as amostras de VDS de ('dS,S¢,_,
o “detuning” entre a energia do “gap” do material e o f5ton do laser é muito
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pequeno; no caso da amostra CS-2.59 cle é negativo (0 = - 8 meV) ¢ no caso das
amostras C5-2.60 (2 = + 52 meV) e CS-2.62 (Q = 4 152 meV) ele é positivo.
Para a amostra CS5-2.59, a excitagio éptica acima do “gap” injeta portadores
reais na banda de condugio e para as outras duas amostras, a excitacio dptica
do material se dd abaixo do seu “gap” e portanto os “portadores” devem sofrer
um processo “virtual”. Pelo que se pode observar das medidas de chaveamento,
a velocidade em que o processo ocorre é extremamente rdpida e nio se observa
nenhuma componente lenta no sinal. Aliado a essa observagio, temos ainda
que o perfil do sinal chaveado usando a amostra de maior “detuntng” (CS-
2.62), segue basicamente o perfil de autocorrclagio, enquanto que para as oulras
duas amostras, cujo “detuning” é menor, o tempo de resposta é ligeiramente
mais lento. Dssas duas caracteristicas sdo peculiares ao Efeito Stark Opmco e
favorecem a nossa hipétese.

2. A densidade de portadores calculada para cada amostra numa intensidade de
bombeio caracteristica em todas as medidas (10 MW /cm?) € muito pequena e
insuficiente para provocar um preenchimento apreciavel da banda de condugao.
Ou seja, a contribui¢do dos efeitos de preenchimento de banda deve ser muito
pequena, ou até mesmo desprezivel.

3. Os eleitos nao-lineares devido ao confinamento quéintico dos portadores poden:
ser descartados, uma vez que nas amostras que utilizamos, o didmetro médio
dos cristalitos semicondutores é da ordem de 10 nm. Na discussio [eita no
Capitulo 2, pudenios verificar que nessas amostras os efeitos de confinamento sio
desprez{veis ¢ o comportamento dos portadores é razoavelimente hem descrito
em termos de portadores livres. Outro fato que contribui para eliminarmos
qualquer possikilidade de portadores confinades pode ser obtida pefo espectro
de densidade dptica das amostras, que nio mostram nenhum Lipo de estrutura
caracteritica de eleito de confinamento quantico, ou seja, a concentragao da
forga de oscilador em torno de alguma frequéncia.

4. A dependéncia quadratica do sinal chaveado em relacio 3 intensidade de bon-
beio para a emdstra CS-2.62 na regido abaixo de 10 MW/cmz e a saturagao que
ocorre para intensidades maiores do que esse valor sio previstos para o Lleito
Stark Optice quando o “detuning” ¢ muite maior do que a frequéncia de Rabi.

Enfim, embor. ainda seja necessiria a realizagao de outras experiéncias que con-
firmem a nossa ! ipétese do efeito Stark Optico, acreditamos que ela seja bastante
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razodvel, pois caso contrario que outro cfeito poderia resultar na observacio de um
sinal com tempo de resposta tio rapido e com o comportamento de saturagao que
foi observado. Na verdade, a hipétese do efeito de interacio coerente entre os pulsos
poderia ser aplicada para se explicar o comportamento do sinal chaveado. Mas, como
jé4 mostramos, em nossas medidas esse tipo de contribuicio é relativamente pequena
se comparada com a contribuigio da parte nio-ressonante da susceptibilidade. Por-
tanto, pela razodvel compatibilidade verificada entre as evidéncias apontadas através
de nossos resultados e as predigées do médelo de Efeito Stark Optico, acreditamos
que a hipdtese da sua ocorréncia em nosso experimento é fundamentada. Para testar
a validade da nossa proposicio, realizaremos medidas de espectroscopia resolvida no
tempo (com resolugio temporal de femtossegundos) com as mesmas amostras, tendo
como objetivo verificar se os deslocamentos do “gap” de energia para a regiao do azul
, medidos experimentalmente, sio compativeis com o previsto pelo médelo. Em nosso
laboratério, estamos na fase final da nova montagem experimental para a realizagio
dessas medidas. Com a montagem de um amplificador de pulsos dpticos de fertos-
segundos, além do ganho na energia do pulso e compressdo do pulso externamente
a cavidade até 6 femtossegundos (5], poderemos também gerar um espectro branco
através do efeito de automodulagio de fase, focalizando o feixe amplificado num Jato
de etileno-glicol, por exemplo.

Finalmente, como perspectiva de trabalhos subsequentes, além daquele que jd
foi comentado num dos pardgrafos anteriores, pretendemos continuar estudando esse
tipo de material, porém explorando outras possibilidades, que seriam amostras com
microcristais semicondutores de composicao diferente, como por exemplo, os VDS
de CdTe,S\_, que estio sendo desenvolvidas pelo Laboratério de Materiais Vitreos
do Grupo de Fibras Opticas do nosso instituto, Além disso, uma outra experiéneia
que sera realizada diz respeito aos efeitos de confinamento quantico que j& foram
observadas nessas mesmas amostras [1.10] ¢ que podem resultar em néo-lincaridades
interessantes.
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Apéndice A

Programa de controle da experiéncia de chavea-
mento 6ptico

Neste apéndice apresentamos o programa que foi utilizado para controlar a ex-
periéncia de chaveamento dptico. O programa é baseado nos comandos definidos
pelo pacote aplicativo ASYST (Macmillan Software Company, USA, 1988). A ex-
periéncia ¢ totalmente controlada pelo programa através de um microcomputador
(PC-XT modelo 2600 da Scopus) e com o auxilio de uma placa de interface do tipo
GPIB e também de uma unidade gerenciadora de cartdes funcionais da STD modelo
STD-85MP (cartdo conversor A/D, cartdo de relés, ctc).

A coleta de dados provenientes do conversor A/D é feita através da subrotina
READ.PLOT. Essa subrotina permite a leitura simultanea de até 6 canais, dos quais
utilizamos apenas 3. Através dos parametros NPON, NPASS e DT, determinainos
os numeros de pontos a serem coletados em cada medida e a resolugio temporal cu-
tre eles. A sequéncia de comandos dada por essa subrotina é a seguinte: uma vez
inicializado o processo de leitura, é enviado um pulso para a placa de relés que aci-
ona o driver do mctor de passo, sob o qual esta moutado o conjunto de espelhos do
brago que represer-ta a linha de atraso varidvel. Linire cada pulso do comando de
variagdo do atraso varidvel, é feita a leitura dos trds canais (autccorrelacao, poténcia
média do laser CPM, sinal da medida de interesse) durante um intervalo de tempo,
em milisegundos, determinado por TSEP. Esse pardmetro é ajustado de acordo com
a constante de tempo de leitura do “lock-in”. Em geral, TSEP ¢ igual a 3 vezes
o valor dessa constante. A subrotina segue um “loop” até NPON vezes ao fim do
qual ela para. Podemos entdo armazenar em discos ou ndo, os dados guardados nos
“arrays” DAT1, DAT2 e DATS. .0 programa permite ainda ‘abortar’ a execugio de
uma medida em andamento :través da subrotina TABORT.PAUSA. Com a subro-
tina LE.ARQ.NEW, podemos ler os dados armazenados e com a subrotina PLOTA,
graficé-los numa “plotter” do iipo HP7470.




Programa;

© \ PROGRAMA PARA CONTROLAR A INTERFACE GPIB COM © STD - MP #5

!~ \ A INTERFACE CONTEN CONVERSORES AD, DA E RELES

\ CHBC 21/FEB/1988

\ UPDATED TO 6 CHANNELS ACQUISITION PLUS MAKE-UP ON 25/JUL/1Y988 CHBC

DIM[ 512 ] REAL ARRAY DAT]
DIM[ 512 ] REAL ARRAY DAT2
DIM| 512 ] REAL ARRAY DAT3
DIM{ 512 )} REAL ARRAY DAT4
DIM{ 512 ] REAL ARRAY FC

DIM[ 2 ) INTEGER ARRAY UDA
DIM[ 10 ] REAL ARRAY PAR

\ ¥X*¥*xDEFTNE SCALARS***********************************************************
INTEGER SCALAR CTI1
INTEGER SCALAR CT2
INTEGER SCALAR CT3
INTEGER SCALAR CT4

INTEGER SCALAR NPON \ # DE PONTOS

INTEGER SCALAR NPAS \ # DE PASS0S DO MOTOR PGR PONTO
INTEGER SCALAR NARQ

INTEGER SCALAR CLOCK N RELE 1 0 MOVIMENTO DG MP

INTEUER SCALAR DIREC. "\ RELE 2 : DIRECAO DO Mp

INTEGER SCALAR REM/LOC N RELE 3 @ CONTHOLE REMOTO OU Loocal,

INTEGER SCALAR CH

INTEGER SCALAR PKLY \ POSICAC DO KLINGER
INTEGER SCALAR SKLIT \ POSICAO DE INICIQ DO KL INGER

REAL SCALAR TLIGC \ DURACAD DO PULSO PARA O MOTOR {muce)

REAL SCALAR ‘I'SEP A\ SEPARACAO ENTRE PULSUS PARA O MUTOR {(wsec)
REAL SCALAR CEN N CENTRO DA AUTOCORRELACAD feanni)

REAL SCaALAl Tp A DURACAD 1O PULSO I Isec)

REAL SCALAR DT A\ TNCREMENTQO TEMPORAL (Fsec/passo )

REAL SCALAR AMP N VALOI DE PICO DA AUTOCORRELACAUG

A *****DEFINE STRINGS**************************¥*****************#******71*1****
5 STRING "POS.FIN \ POSICAO FINAL DO ESTAGIO DE TRANSLACAO

2 STRING "CH# \ # DO CaNAL DO CONVERSOR A/D

6 STRING "FILE,NAME

4 STRING "SUBFILE.NAME

20 STRING "DATA.IN
5 STRING COM.CHa
10 STHRING MPASSO
2 STRING "NARQ

10 STRING "POS)

\ ¥Ex¥¥INITIALIZE STRINGS********************************t*****xx***************
" BO40000T" MPASSO "=

" D2TDX" COM.CHA "=

" C804" "SUBFILE.NAME “:=

*****INITIALIZE SCALARS****************************************************x**
NPAS = :

.66 DT :=

0. TLIG :=

El - -

ASYST Version 3.00
Page 1 C:NTSUDANZZ.PRG 08/02/91 10:22:44.,54
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Programa:

100,
64 NPON
750 AMP
50 CEN
00 TP
0. PAR
35 NAHGQ :=
NPON NPAS *

Hon

TSEP :=

4. / SKLI :=

\ O FEXREDEFINE PARTE GRAFTCAX ¥ ¥4k a ok ko k R A AR R KRR KRR A F R Ak KRR KK KRR Kk hnh kD &

186 205 201

22 02 22 78
18 01 20 79
06 13 16 64
0] 01 15 22

VUPORT GRA

200 188 187 BOHRDER.CHARS
WINDOW (MENU}
WINDOW {TEXX}
WINDOW [CENT}
WINDOW {SPAR}

.15 .30 VUPORT.ORIG
70 .70 VUPORT.SIZE
1 COLOR | AXIS.COLOR 1 LABEL.COLOR 14 VUPORT.COLOR

VUPORT GRAI
.30 .65
70 .35
1 COLOR

VUPORT GRAZ
£330 .30
10 .35
1 COLOR

VUPORT GRAL.

.15 .50
.70 .40

VUPORT GRAZ.

156 .10
.70 .46

VUPORT.ORIG
VUPGRT.SIZE

1 AXIS.COLOR 1 LABEL.COLOR 14 VUPORT.COLOR

VUPCRT,ORIG
VUPORT.SIZE
I AXIS.COLOR ! LABEL.COLOR 14 VUPORT.COLOR

HPR
VUPGRT . ORIG
VUPORT.STZE

Ip

VUPORT . ORIG
VUPORT.SIZE

VUPORT DEF.HP

.00 .00
. 1.

YUPORT.OQRIG
VUPORT.SIZE

VUFPORT LAB. NP

76 .90
.09 .05
DEF.¥UPORT

N EEEEEGPL
ME 10¢)

249 GPIB.DE/ICE MPRG

ASYST Veriion J.00 =
\NTSUDANZZ . PRG

Puage 2 &

VUPORT.ORIG
VUPORT.51IZE

DEVlCEs**x**r**************m****************x*****m¢***:***a********
TIMEQUT

LGLY) TIMEOUT N ENDERECO DO STD-MPBS

10:23:22.33

08/02/91
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Programa:

9 GPFIR.DEVICE K, INGER 1000 TIMEQUT \ ENDERECO DO RIINGRR

N OFEREERDROGRAMA pn[NcrpALt#************4****x***x*w***#w**mxm‘*4‘4w¢¢4mm4**+x1¢+
lHPLUINTT
GRALLHP HIPT450 GRAZ.VHP HPT470 DEFHP HPTLTO AR HP 11PT470

STBUINTT
SENDLINTERFACE, CLEAR
REMOTE, ENABLE . ON

MPRG

EOT . ON

EOS5.0FF

" 080T" GPIB.WRITE NOLIGA BMS IMT EM )

ME TALKER MPRG LISTENER N MODO DE CFEMPORLZACAQ

" 00000207 TALK

RLINGER.INIT
SEND. INTERFACE . CLEAR
REMOTE . ENABLE . ON

KLINGER
EOT.OFF
KOS, ON
10 EOS.CHARACTER
ME TALKER KILINGER LISTENER \ MOBO DR TEMBPORTZACAD
READ.CALC \ LEITURA DO CARTAO A/D K502
STD,INIT
COM.CHA GPIB.WRITE
"DATA.IN GPIB.READ N LEITURA DO No OCTAL
"DATA.IN 3 | "SUB ~
1 "NUMBER 4 »>=
[F N\ LENDO © "STRING NEG,
"DATA.IN 3 | "SURB 1000 "NUMBER 512, # N CONVERTENDO A [HRC T MAL
"DATA.IN 4 | "sum 2000 "NUMBER 64. *
"DATA.IN 5 | "SUB 3000 “"NUMBER &, *
"DATA.IN & | “"Syp 4000 "NUMBER 1. =%
t 4+ + 4.086E3 - Q.01 =
ELSE NOLENDO O "STRING 1r0s,
"DATA.IN 3 1 "SUB 1000 "NUMBER 512. * '
"DATA.IN 4 1 "sSuB 1000 "NUMBER 64. *
"DATA.IN 5 | "SUB 1000 "NUMBER 8. =
"DATA.IN 6 | "SUB 1000 "NUMBER |. *
o+ o+ 0,01 =
THEN

MOVE.TO
KLINGER. INIT

ASYST Version 1,00
Page 3 C:iNTSUDANZZ, PRG 08/02/91 10:24:11.60
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Programa:

PKLT -1 <= 1IF
" l1==" 0 PKLI ABS "." 32 "COMPRESS "CAT
"4 "CAT GPIB.WRTTE TLIG MSEC. DELAY
ELSE
[1=4+" PELT "." 32 "COMPRESS "CAT
UtY "CAT GPIBLWRLTE TLIG MSEC. DELAY
THEN

CREATE. "FLLE. NAME
NARQ 10 ¢ IF
0" NARQ "L 2 1 "SUN "CAT “NARQ ":s
ELSE
NARQ "." 2 2 "SUB "NARQ ":=
THEN
"SUBFILE,NAME "NARG "CAT "FILE.NAME ":=

NORM.0A1
. * DUP JIMIN - DUP [ [MAX /

PS/N
BEGIN
TREY
UNTTIL.
KEY CASE
&1 OF CR " 3" ENDOF
1P5 OF Cit " 8" ENDOR
mog
ENDCASK CR

?CR
BEGIN
TKEY
UNTIL
KEY. VAL CASE
13 3F TRUE ENDOF
FALSE CR
ENDCASE

FAZ.MENU.OQ

(DEF} SCREEN.CLEAR {CENT} SCREEN.CLEAR

CR TNTEN,ON BLINK.TQGGLLE " PUMP & PROBE SOFTWARLE" Py
BLINK.TOGGLE

cR " LABCRATORIC DE PICOSEGUNDOS - DEQ - UNIGAMP Y b

CR " 1988 "O"TYPE CROCR
{BORDER} INTEN.OFF {TEXX} ECHO.OFF

FAZ . MENU. O

ASYST Version 1.00
Page 4 C:\TSUDANZZ.PRG /02791 10:24:46.92
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Programa;

FAZ . MENU, 3

{MENU} SCREEN.CLEAR

[NTEN.ON * Fp . » "TYPE INTEN. Q1R coleta ™ "pypp
INTEN.ON " g . v "TYPE INTEN.QRP " le arguive Y
INTEN.ON " g4 . 7 "TYPE INTEN.OFF “ gaj * “TYpPR

INTEN.ON " 4 . u "TYPE [NTEN.OFF " aborta Y P
INTEN,ON " P " Urypr INTEN,OFF " pausa torrypg
[HURDEH] {'TEXX)

TELA

CRAPHICS ., DTSPLAY INTEN.OFF SCREEN. CLEAN UPAZ . MENL .S
GRAL VUPORT.CLEAR OUTLINE

GRAZ VUPORT.CLEAR CUTLINE

DEF .l
Nt oen v o0 "SUD McAY
THX™ "CAT COMLCHA s

A/D.CAL NOCALTRRACAO DO CONVERSUR Az
o1 1 o
(R
LU c= DEFLGH Y oy "TYPE READ.CALE
2 CH 1= DEF.CH "OCH2" "TYpR READ, CALGC
SO = DEFLCH M e UYL READ, CALC
TNt DEELCH Y gy CTYPE KA. GALG
STACK . CLEAR | MSEC. DIslLAY
Looup
STO.DAT N OARMAZENA DADOS NO DIscn

FILETEMPLATE
4 COMMENTS
DUP SirBl 1, Npon | [ IFORM. SUBFILE
PAR [ 1FORM. SURFILE
END
T B UFILE.NAME "CAT "CHE "CAT “ .DAT™ "par "DuUR .
NV CR Y QUAL E A POSIGAD FINAL ?" “TYPE CR "INpUT "POS.FIN "oz
Y 000" "POS.FIN "= \ DEFINICAQ TEMPORARTA PARA "POS.FIN
DEFER> FILE.CREATE "Dpup DEFER> FILE.OPEN
" ARQUIVO @ " "gwap "CAT " EM " "CAT "DATE "car
" " OUCAT “TIME "CAT | >COMMENT
" POS. FINAL : " "POS.FIN "CAT " NUMERO DE passos - ¢
NPON "," "caT "CAT 2 >COMMENT
| SUBFILE SUB[ 1 , NPON ] ARRAY>PFILE
NPON PAR [ 1 ) :=
TPOS.FIN O "NUMBER IF PAR L 2 | =
ELSE " POSICAO IFINAL INVALIDA 1" "y g
THEN
DT PAR [ 3 ) .=
2 SUBFILE PaRr ARRAY>FILE

ASYST Version 3,00
Page 5 CONTSUDANZZ . PRG 08/02/9) LO:25:43, 358
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Programa:

APENDICH

FILE.CLOSE
CR ™ CANAL " "CH# 2 1 "SUB "CAT "SWAP "caT " ARMAZENALO" "CAT "TYPE
" B:" "FILE.NAME "CAT ™“CH# "CAT " .DAT" "CAT "TYPE CR
SORT.CH#
0000 CTl = QT2 :5 CT3 1= CT4 = N
CR Beéll " QUAL E © NOME DO ARQUIVO 7"
" (" YCAT "FILE.NAME  “"CatT " O O\ N I S N A W
YCR IR
BELL
ELSE
"INPUT "FILE.NAME ":=
THEN
CR " PONHA DISCO DE DADOS NO DRIVE B {CH)'" "TYPE "INPUT "DROP
CR " CANAL 1 7  8/N )" "TYPE GH TS/N
gt "= Il CTI =
TIIEN
cr. " CANAL 2 7 { S/N }" "TYPE CH ?8/N
8T s [F 1 T2 =
THIWN
C " CANAL 3 Y ( S/N )" "TYPE CR YS/N
- R I SN Y ) ¢ =
THEN
o3 " CANAL 4 7 { 5/N )" "UYPE CIt YS/N
s "= IF 1 UrTd s
THEN
CP1L 1 = 1F DATL " 1" tCHs s STOL AT
THIEEN
CT2 1 o= 119 haTe 27 TCle S, Ay
THiCN
Crd ol o= 1E bary " 3" OTCHE U= STOL,DAT
TIEN
CTa 1o LF DATA T 4t tels Vs STaLpad
THEN
"FILE.NAME | 4 "SUB "SUBFILE.NAME ":=
"FILE.NAME § 2 "SUB O "NUMHER [F
1+ NARQ =
THIEN
CHREATE."FILECNAME  CR
TABORT ., PAUSA
"KEY IF
KEY CASE
65 OF BELL U SCREEN.CLEAR " PROGRAMA ABURTADOY
"TYPE LEAVE ENDOF
97 OF BELL CR SCREEN.CLEAR " PROGRAMA ABORTADO"
"PTYPE LEAVE ENDOW
80 OF BELL CR " PROGRAMA INTERROMPIDO (qq tecla p. cont.)
"TYEE KEY DHOP ENDOF
112 OF BELL CR " PROGHAMA INTERRCMPIDO [(qq lLecla p. conl.)
"PYPE OKEY DROP ENDOEF
ENDGASE

ALYST Version 3.00
Pige B C:\TSUDANZZ.PRG

08/02/91

~10:26:414.78

"

"




Programa:

THEN

SHOW, PATIY

"FILE.NAME "TYPE CR CR

" TSEP=" TTYPE TSEP . " msec"” "TYPE CR

" NPON=" "7YPE NPON . " pontes” "TYPE CR

" NPAS=" "TYPE Npas . " pas./penlo” "TYPE CH

READ. PLOT \ LE DADOS E MOVE HMOTOR DE PASS0S
0 DATL := O DATZ := 0 DAT3 := 0 DATY 1=

2.60 NDAS * DT 1= SKL! PKLL := A8 DEFAULTS

TELA

VERTICAL GRID,OFT LABEL.SCALE.QFF

HORIZONTAL GRID.OFF LABEL,SCALE.OF¥F

HORTIZONTAL AXIS.FIT.ON

0 NPON DT * HORIZONTAL WORLD.SET

-1000 1000 VERTICAL WORLD.SET

WORLD.CCORDS .5 0 TICK.JUST 0. @, AXNIS,POINT SOLID ! COLOR

.025 .012 TICK.SIZE

GRAL XY.&AXTS,PLOT OUTLINE

NORMAL ,COORDS .6 .9 POSITION " canal ! &" LABEL

4 COLOR .8 .9 POSITION " 3° LABEL 1| COLOR

WORLD.COORDS DOTTED

GRAZ XY.AXIS.PLOT OUTLINE

NORMAL.COORDS .6 .9 POSTTION ™ cnnal 2" LANEL WORLD, COORDBS 07T R D

{SPAR} [BORDER) SHOW. PAN {TENX}

CR " APEWTE QUALQUER TECLA PARA INICTART TIY PR ORIY DROpP

QEOT" GUIBLWHITT)
NPON 1 + 1 DO
ool
L CH = DpE¥.CH oy =t Ty Py
READ.CALC 50 % pyp DATT | | ]
2 CH = DEF.CH TOCHZ = " vrypp
READ.CALC 50 * DUp ., . DATZ I 1] :=
3 CH = DEPF.CH "OCHD = " oty
HEAD.CALC 50 % pup DATS [ 1 )
4 CH 1= DEF.CH " GCH4 = " TR
READ.CALC 50 * DUP . DAT4 | 1 ] =
5 CH := DEF.CH YOCHD =t My pR
READ,CALC 50 ¥ pup , DATZ | T ] 1=
8 CH := DEF.OH "OCHE = " o Mrypg
HEAD.CALC 50 * Dpup . DATHE | | |
STACK.CLEAR

GRAL I DT * DATL | I | | COLOR DRAW.TO
GRAL I DT * DAT3 | | P4 COLOR DRAW,TO
GRAZ I DT * DATZ | 1 ] 1 COLOR DHAW.TO

MOVE.T'0 PKL1 NPAS - PKLI :=

TSEP MSEC.DELAY 7ABOHT.RPAUSA

LOCP

NORMAL.COORDS .15 ,15 AXIS.POINT O O TICK.JUST

NPON RAMP DT * DAT] SUB[ 1 , NPON ]

GRA]l SOLID | COLOR XYL AUTQ.PLOT  OUTLINE

e
"

o

P

ASYST Version 3,00
Page 7 CINTSUDANZZ . PRG 08/02/91 10:27: 38,56
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Programa:

DATI SUBl 1 , NPON ]

NOHM.0Al AYMAX AYMIN - ¥ AYMIN +

NPON RAMP DT * SWAP 4 COLOR

XY.DATA.PLOT 1 COLGCR

NORMAL.COORDS

.55 0.03 PGSITION " ATRASO RELATIVO (fsec)" CENTERLED. LA
& 9 POSTTION " canal 1 &" LABEL

4 COLOR .B .9 POSITION " 3" LABEL | COLOR

NPCGN RAMP DT * DAT2 SUB{ 1 , NFON | 1 CGOLOR

GRAZ SOLLID XY.AUTO.PLOT QUTLINE

NORMAL . COOHRDS .55 0.03 POSTTION " ATHASO HELATIVO {[secl”™ CENTERED. LAWEL
8 .9 POSITION " canal 2" LABEL

.15 .15 POSITION SCREEN.CLEAR BELL

CR
" QUER ARMAZENAR 0S DADCS 7 [ & QU N 1" "YYPE CR ?5/N
"Gt ovs IF
SORT.CH#
THEN

DE¥.VUEORT

LE.ARQ.NEW N LE ARQUIVO NO DISCO
CR BELL " PONHA O DISCO COM O ARQUIVO A SER LLDO™ “TYPE “INDUY
CR ™ QUAL ARQUIVO DESEJA LER 7 " "TYPR CR “INPUT "DUP
CEFER> FILE OPEN
2OSUBFTLE PuR FILE>ARRAY
1 SUBFILE F LE>UNNAMED.,ARHAY
1 COMMENT>
FTLE.CLOSE :
CR " QUER PLITAR O ARQUIVO LIDO ¥ " "™PYPE CR ?5/N
R O
DU
GRAZINICS, DISPLAY INTEN.OFF SCREEN.CLEAH FAZ.MENU, Y
ANLSDEFAULTS GIA VERTICAL GRID,OFE HORIZONTAL GitID. Ol
U 0 TICK.JUST PAR | 1 ] RAMP Pall { 3 | =*
SWAP XY.AUTO.PLOT
NORMAL.COORDS .55 .04 POSITION
"ATHASO RELATIVO (fsec)” CGENTERED.LABEL QUTLINE
L7 .90 POSITION "SWAP LABEL
THEN
CrO"IYPE CRODES L VUPORT

FE.ARQ.OLD NOLE ARQUIVD NO DbLsuo

CH BELIL. " PONHA O DISCO COM O ARQUIVO A SER LIDO™ ™IYPE “INpPUT
CR " QUAL ARQUIVC DESEJA LER 7 " "TYPE CR "[NPUT "DUpP

DEFER> FlLE.OPENH

3 SUBFILE PAR FILE>ARRAY

2 SUBFILE FILE>UNNAMED.ARRAY

1 SUBFILE FLLE>UNNAMED.ARRAY

1 COMMENT>

FILE.CLOSE

CR " QUER PLOTAR O ARQUIVO LIDG ? " ™PYPE CH ?S/N

ABYST Version 3.00
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Programa:

"8" Mz 1F
DUP
GRAPHICS.DISPLAY INTEN.QFF SCREEN.CLEAR FAZ MENU, 3
AXIS.DEFAULTS GRa VERTICAL GRID.OFF HORIZONTAL GRID, Q)
0 0 TICK.JUST PAN [ 1 [ RaMP panR I3 ] =
SWAP XY.AUTO. PLOT
NORMAL,COORDS .55 .04 POSITICN
" ATRASO RELATIVO (fsec)™ CENTERED. LABRI, OUTLINE
«7 .80 POSITION "SWAPR LABEL
THEN
CR "TYPE CR DEF,VUPORT

LE.ARQ.HP A\ LE ARQUTVO NO DIsco
CR ™ QUAL PAMILTA DESEJA LER 2 » “ypypp ep TINPUT "ELLRONAME " =
OB:Y O "PILE,NAME “CAT * _1.DAT" “gaT

DEFER> F1LE.QPEN

2 SUBFILE pan FILE>ARRAY PAR [ 1 | NrPowN S

Il SUBFILE DpaTi 5UB[ 1 , NPON ) FILEYARRAY

1 COMMENTS

FILE.CLOSE

"FILE.NAME " ~Z2.DAT" "CAT

DEFER> FILE.OPEN

I SUBFILE DpAT2 SUB[ T , NPON ] FILE>ARRAY

I COMMENT>

FILE.CLOSE

"FILE.NAME © AL DATY tgar

DEFER> FILE.QPEN

! SUBFILE  DAT3 supr v NPON | FILE>ARNAY

i COMMENT >

FILE.CLOSE

PAR | 3 ) by oz

HP. PLOT N\ PLOTA PADOS NO PLOTIER
GRAPHICS.U!SPLAY

VERTICAL GRID.OFF LABEL.SCALE.OFF

HORTZONTAL GRID.OFF LABEL.SCALE.OFF

HORIZONTAL AXIS.FIT.CN

NORMAL.COORDS .15 .20 AXIS.ORIG .8 .75 AXIS. Sz

025 ,012 TICK.SIZE

NORMAL.COORDS .15 |20 AXIS.POINT 0 0 TICRK.Qusy

NPON RAMP D1 % par SUBT 1, NPON )

GRALLHP S0LID 1 coLon XYL AUTO PLOT OUTLINGE

DATI 1. * aps sUBlL 1, NPON | pup 1. = | IMAY

0 1, VERTICAL WORLD.SET WORLYL, COOKDS

NPON HRAMP P % swap

AVLDATALPLOT | coLon

NORMAL.COORDS L6 .9 POSITION ™ canal 1 & 3" LABEL

-35 0.05 POSITION " ATRASC RELATIVO { faec)” CENTENED, LALE,
NPON RaMP DT * parez SUB[ | , NHON | | COLOR

GRAZ. NP SO1ID XV.AUTOLPLOT OUTLINE

NORMAL. COORDS . 55 0.05 POSITION " ATRASY NELATIVO ( Fsioe)” CENTFRED, LA
.6 .5 POSITION " canal 2% LABE|,

ASYST Version 3,00
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Programa:

LAB.HP OQUTLLINE NORMAL.COORDS
3 .5 POSITION "FILE,NAME CENTERED.LABEL BELL
DEF.VUPORT GRAPHICS.DISPLAY

BT
BLINK, TOGGLE

FAZ.MENU. 0

FAZ . MENU, 2

APENDICE A

{DEF} SCREEN.CLEAR {CENT} 1 DBACKGROUND SCREEN.CLEAR

CR INTEN.ON "

CRr " LABORATORIO DE FENOMENOS ULTRA-RAPINOS -
CrR " L4849

INTEN.ON BT ¢ FI = " "TYPE BT INTEN.OFF
INVEN.ON BT ™ F2 @ " “IYPE BT INTEN,OQFI
INTEN,ON BT " F3 = " "TYPE BI' [NTEN.ORY

TU¥ NAO IMPLEMENTADA *”

INTEN.ON BT ™ Fa @ ™ "TYPE BT INTEN.OFE
INTEN,ON BT " FS o " "TYPE BT INTEN.OFF

INTEN.GN {BORDER} TNTEN.OFF {TEXX)

SAT &
NORAL.DISPLAY CRH

PLOT A
L AQUHP HPLPLOT NORMAL. DISILAY FAZ L MENUY, 2

MUDA
BELL

TECLAS

F1 FUNCTION.
F2 FUNCTION.
F3 FUKCTION,
Fa4 FUNCTTON.
F5 FUNCTION,

KEY.DOES
KEY ., DOES
KEY.DOES
KEY . DOES
KEY.DOES

READ.FLOT
LE. ARQ.NEW
MUDA -
SAIR

PLOTA

PUMP&PFIBE
NORMAL.DISPLAY SCREEN,CLE H TEGLAS FAZ . MENU, 2
PCREY T CASE ‘
OF 171
OF F2
Or ¥3
OF F4
OF Fb
MYSELF

INTARPRIET.
INTHRPRET,
INTERPRET,
INT IRPRLT.
INTERPRET.

KEY
KEY
KEY
KEY
KEY

LXIT
ERLT
[NDOF
EXIT ENDOF
EXIT ENDOEF

NG
ENDOI¥

ASYST
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Programa:

ENDCASE
THEN MYSELF

NICE.PLOT

HORTZONTAL GRID.OFF
VERTICAL GRID.OFF
NORMAL.COORDS

7.65 10.4 PLOTTER,SIZK

6 Lh AXIS.81ZE

RN B T N

0 ¢ TICK.JUsT

5 5 AXIS.DIVISIONS

+29 .29 AXIS.ORIG

-29 .29 AXIS.POINT
HORIZONTAL 0 ! LABEL.POINTS
VERTTCAL O 1 LABEL.PQINTS

STARTUP

HP,INIT

STD.INIT
CREATE."FILE.NAME
STORF, FUNCTTON ., KEYS

FI0 FUNCTTON,KEY. DOES PUMP& PRODE

PUMBPEPRORBE
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