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Quanta do latim, plural de quantum

Quando quase ndo hd

Quantidade que se medir

Qualidade que se expressar

Fragmento infinitésimo, quase que apenas mental
Quantum granulado no mel, quantum ondulado do sal

— Gilberto Gil, em Quanta (1997)






REsuMoO

Em tempos recentes, a disponibilidade de métodos que permitem a geracdo e a detecgdo efi-
cientes de radiacdo eletromagnética na banda do terahertz (THz) — principalmente gracas a
extensos esforcos em avangos tecnoldgicos ao longo das trés dltimas décadas — tem sido de
grande interesse para o desenvolvimento de técnicas modernas para investigar uma ampla gama
de sistemas em matéria condensada. De fato, entre as muitas propriedades atrativas do THz,
podemos destacar seus fotons na faixa dos poucos mili-elétron-volts (meV), adequados para
investigar interacoes de baixas energias em materiais. Com os principais emissores e detec-
tores de pulsos de THz de banda larga sendo baseados ou na exploracdo de processos Opticos
nao-lineares de segunda ordem em cristais eletro-6pticos (EO) ou no uso de antenas fotocon-
dutoras (PCAs) — essas ultimas com uma crescente variedade de configuracdes comercialmente
acessiveis — uma caracteristica absolutamente notavel compartilhada por eles € a habilidade de
detectar o campo elétrico do THz ao invés de suas intensidades. Isso significa que ambas as
informacdes de amplitude e fase podem ser recuperadas simultaneamente através de medidas
com técnicas poderosas como a espectroscopia de terahertz no dominio do tempo (THz-TDS).
Nesse sentido, esse trabalho apresenta a constru¢cdo de uma montagem para THz-TDS até entao
inédita em laboratérios de pesquisa brasileiros. Depois de uma breve introdu¢do de conceitos
pertinentes, as diferentes etapas da implementacdo experimental sao mostradas e discutidas.
PCAs bombeadas por pulsos de laser infravermelho (IR) ultrarrdpidos de femtossegundos (fs)
foram usadas para emitir pulsos de THz de picossegundos (ps) em uma banda de frequéncias
entre 0,1 THz e 2 THz. Ademais, o método preferido para detectd-los também foi baseado em
PCAs, embora uma deteccao EO também tenha sido caracterizada. Tomando a transformada
répida de Fourier (FFT) de varreduras temporais desses pulsos quando transmitidos por amostras
e comparando-as com medidas de referéncia adequadas, quantidades como o indice de refragcdo
complexo e a permissividade complexa puderam ser obtidas através de modelos de transmissao
apropriados. Adicionalmente, um criostato foi utilizado para investigar dependéncias com a
temperatura em uma faixa de 10 K a 300 K. Uma avaliagdo inicial do arranjo implementado foi
conduzida por experimentos prova-de-conceito, dos quais resultados compativeis com revisoes
de literatura foram mostrados. Mais além, uma ultima validagdo do sistema foi possivel através
de medidas robustas de fonons 6pticos transversais (TO) suaves em filmes finos monocristalinos
de telureto de chumbo (PbTe), com espessuras menores do que 500 nm. Dessas investigacoes,
um comportamento consistente com uma instabilidade ferroelétrica com a diminuicdo da tem-
peratura, associada a uma transicao de fase estrutural em uma temperatura de Curie extrapolada
como —77 K, foi observado.

Palavras-chave: radiacdo terahertz; espectroscopia de terahertz no dominio do tempo; espec-
troscopia ultrarrdpida; telureto de chumbo; fonons suaves.






ABSTRACT

In recent times, the availability of methods that permit efficient generation and detection of
electromagnetic radiation in the terahertz (THz) band — enabled primarily due to extensive
efforts on technological improvements over the last three decades — has been of high interest
for the development of modern techniques for investigating a wide range of condensed matter
systems. In fact, amidst the many THz compelling properties, one can highlight its photons
in the few milli-electron-volts (meV) range, suitable for probing low-energy interactions in
materials. As the main emitters and detectors of broadband THz pulses are based either
on the exploitation of second-order nonlinear optical processes on electro-optic (EO) crystals
or by the use of photoconductive antennas (PCAs) — the latter with an increasing variety of
designs being commercially accessible — an absolutely remarkable feature shared by them is
the ability to detect the THz electric fields rather than its intensities. This means that both
amplitude and phase information can be simultaneously retrieved from measurements with
powerful techniques such as the terahertz time-domain spectroscopy (THz-TDS). In this sense,
this work presents the construction of a THz-TDS setup hitherto unprecedented in Brazilian
research laboratories. After a brief introduction of pertinent concepts, the different steps of the
experimental implementation are shown and discussed. PCAs pumped by ultrafast femtosecond
(fs) infrared (IR) laser pulses were used for emitting picosecond (ps) THz pulses in a 0.1 THz to
2 THz frequency band. Moreover, the preferred method for detecting them was also PCA-based,
although EO detection was also characterized. Taking the fast Fourier transform (FFT) of the time
scans of those pulses when transmitted by samples and comparing them to suitable reference
measurements, quantities such as the complex refractive index and the complex permittivity
could be obtained through appropriated transmission models. In addition, a cryocooler was
used for investigating the temperature dependence in the range from 10 K to 300 K. An initial
evaluation of the implemented setup was conducted by proof-of-concept experiments, from
which results compatible with literature reviews were shown. Further, one last validation of the
system was possible through robust measurements of soft transverse optical (TO) phonons in
single-crystalline lead telluride (PbTe) thin films, with less than 500 nm thicknesses. From these
investigations, a behavior consistent with a ferroelectric instability with decreasing temperature,
associated with a structural phase transition at an extrapolated Curie temperature of —77 K, was
observed.

Keywords: terahertz radiation; terahertz time-domain spectroscopy; ultrafast spectroscopy;
lead telluride; soft phonons.
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CariTtuLo 1

INTRODUCAO

A franja na encosta cor de laranja, capim rosa chd

O mel desses olhos luz, mel de cor impar

O ouro ainda ndo bem verde da serra, a prata do trem
A lua e a estrela, anel de turquesa

Os datomos todos dangam, madruga, reluz neblina
Criancas cor de romd entram no vagao

O oliva da nuvem chumbo ficando pra trds da manhd
E a seda azul do papel que envolve a maga

— Caetano Veloso, em Trem das Cores (1989)

1.1 MoTivacAo

Os objetos que se acumulam a nossa volta nos sdo visualmente perceptiveis através de
sua interacdo com a luz [1]. De forma corriqueira, uma quantidade massiva de informacao
sobre mundo que nos rodeia pode ser extraida através da visdo [2], dentre as quais podemos
citar percepcoes de tamanho, forma, distancia, e cor. Em especial, € essa ultima que carrega
caracteristicas culturais de comunicacdo mais arraigadas. Todavia, ao passo que as cores sdao
cotidianamente tuteis como ferramenta descritiva!, também podemos destacar a importancia de

entendé-las cientificamente a partir da intera¢do da luz com a matéria.

Em seu tratado Opticks [3], publicado em 1704, Newton estabelece que a luz branca é

de fato composta por vdrias cores, tendo sido ele o primeiro a utilizar o termo spectrum (ou

1Evidentemente que restringindo o papel social das cores em um recorte mais técnico, para dizer o minimo.
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aparicao, em Latim) para se referir ao padrao de cores que emerge da decomposicao dessa luz por
um prisma. De fato, na medida em que a luz atinge a superficie de um objeto, sdo fendmenos
de absor¢do seletiva que conferem sua coloracdo. Magas, por exemplo, sdao vermelhas por
absorverem as componentes verde e azul, mas nao a vermelha. De forma similar, rubis também
sdo vermelhos, porém safiras sdo azuis? ainda que ambos 0s minerais sejam compostos por
cristais de 6xido de aluminio (Al,O3). Efetivamente, sdo impurezas de ions de cromio (Cr?)
que conferem o vermelho aos rubis [4] e, com isso, podemos dizer que a cor desses minerais estd

relacionada a propriedades de sua estrutura cristalina. Essa € a base da espectroscopia optica,

cujo desenvolvimento pode ser rastreado desde os experimentos simples de Newton [5].

E importante notar que o espectro nio se limita as cores que podemos enxergar, da
mesma forma em que a interacdo luz—matéria também nao se encerra na absor¢do. Primeiro
porque a luz visivel corresponde a apenas uma pequena por¢dao de um muito mais amplo
espectro eletromagnético. Para além disso, fendmenos como reflexdo, transmissao, refragao,
luminescéncia, e espalhamento também se somam ao quadro geral de interagdes. Por outro lado,
ao passo que o espectro eletromagnético foi sendo historicamente preenchido por classificacdes
em regides denominadas como ultravioleta (UV), infravermelho (IR), raios-x, micro-ondas,
entre outras, definidas de acordo com os tipos de aplicac@o e campos de estudo, por exemplo, o
muitas vezes chamado gap do terahertz (THz) permanece como uma das dltimas fronteiras [6]

a ser plenamente explorada.

Sdo progressos tecnoldgicos recentes que vém garantindo um acesso cada vez maior a
radiacdo na faixa dos THz [7], possibilitando diversas novas aplicagcdes préticas e cientificas.
Em um contexto de espectroscopia, o recorte energético correspondente a regido dos terahertz
€ sobretudo atrativo para o estudo de muitas excitacdes e fendmenos dindmicos importantes
que ocorrem nessa faixa em sistemas de matéria condensada, como lacunas supercondutoras,
ressonancias ciclotron, energias de ligacdo de doadores, fonons, pldsmons, entre outros [8].
Particularmente, a espectroscopia de terahertz no dominio do tempo (THz-TDS) vem sendo
associada a investigagdes em isolantes topoldgicos (TIs), supercondutores, materiais bidimen-

sionais (2D) [9], entre outros amplamente classificados como materiais quanticos [10].

Mas por que estudamos materiais? No fim das contas, perguntas como essa costumam

aceitar respostas das mais variadas. Decerto, materiais sempre tiveram um papel importante no

2Na verdade, safira pode se referir a qualquer variedade do mineral corindon (6xido de aluminio, Al,O3) que
ndo seja vermelha. Ndo obstante, quando a cor ndo € especificada, safira geralmente se refere a variedade azul.
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desenvolvimento da humanidade, mas sobretudo contemporaneamente € indiscutivel que a vida
moderna s6 seja possivel gracas ao uso de materiais em suas tecnologias [11]. Inevitavelmente,
dessa dependéncia tecnoldgica que se mantém em expansao, decorrem preocupagdes reais sobre
os impactos ambientais, 0s quais jd sao perceptiveis nas mudangas climdticas antropogénicas e
em suas consequéncias [12—14]. Nesse sentido, viabilizar materiais que contribuam para um
consumo energético mais eficiente ajuda na composi¢do de solugdes para esse problema. Em
ultima instancia, o desenvolvimento de materiais sustentaveis [15, 16], como um todo, entremeia

as motivacgdes de toda pesquisa em ciéncia dos materiais.

1.2 OBJETIVOS

O principal objetivo desse trabalho é a implementacdo de um arranjo experimental que
possibilite o emprego da poderosa técnica de espectroscopia de terahertz no dominio do tempo
(THz-TDS) para investigacoes em uma ampla gama de sistemas de matéria condensada, com
uma montagem até entdo inédita em laboratdrios de pesquisa brasileiros. O grande diferen-
cial dessa técnica € a possibilidade da recuperacdo simultanea das informagdes de amplitude
e fase, culminando na extracdo direta do indice de refracio complexo e/ou da permissividade
elétrica complexa de materiais, as quais sdo quantidades que podem ser utilizadas ulteriormente
na determina¢do da condutividade dependente da frequéncia sem a necessidade de contatos
[17]. Nesse sentido, a meta de se implementar do zero uma técnica de disponibilidade recente,
envolvendo tecnologias no estado-da-arte para geracio, deteccao e manipulacdo de pulsos de
radiacdo terahertz no espaco livre — considerando todos os desafios e particularidades que en-
volvem cada uma das etapas da constru¢ao experimental — evidencia as contribui¢des cientificas
ambicionadas por essa tese, as quais depreendem das possibilidades oferecidas pela THz-TDS
como ferramenta de estudo de excita¢des e fendmenos dindmicos importantes que ocorrem, por

exemplo, em materiais quanticos [10], como discutido nas motivacgoes (secdo §1.1) acima.

Para isso, os principais métodos de geracdo e deteccao de pulsos de terahertz devem
ser explorados, bem como os elementos Opticos utilizados para manipuld-los, em diferentes
configuracdes, fornecendo ferramentas e informagdes necessdrias para a constru¢do de uma
montagem versdtil para a técnica de THz-TDS pretendida. Dessa forma, uma vez implementada,

a montagem deve ser avaliada e caracterizada através de experimentos prova-de-conceito que
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atestem seus limites e a confiabilidade dos resultados que com ela podem ser obtidos.

Finalmente, a aplicabilidade da técnica implementada deve ser posta a prova no contexto
de investigacoes fisicas de relevancia. Para tanto, um estudo via THz-TDS dependente da
temperatura de propriedades fononicas de filmes finos de telureto de chumbo (PbTe) — um

material notdvel por propriedades termoelétricas atrativas — € remetido ao final dessa tese.

1.3 CONTEUDO E ORGANIZACAO

Essa tese é organizada de modo a apresentar os desenvolvimentos logrados ao longo
do projeto de doutorado, com o intuito de que eles possam ser compreendidos de uma forma
aproximadamente linear. Para isso, o conteido se inicia no capiTuLo 2 com uma introdugao
fundamental sobre a radiacdo terahertz, partindo de uma breve revisdo tedrica de conceitos
basicos de eletrodindmica cldssica, na secdo §2.1, importante para estabelecer grande parte da
notacdo adotada nesse trabalho. Ainda dentro desse capitulo, defini¢des sobre a banda do THz
sdo apresentadas na se¢do §2.2, enquanto que formalizacdes dos principais métodos de geracao
e detec¢do de pulsos de THz de banda larga, além de sua propagacdo no espaco livre, sdo
enderecadas nas segOes §2.3 e §2.4, respectivamente. Por fim, uma visdo geral das possiveis

aplicagdes para o terahertz € fornecida na secdo §2.5.

Em sequéncia, o capituro 3 € reservado a uma apresentacdao da técnica de THz-TDS
propriamente dita. Para isso, alguns conceitos bdsicos de interacdo da luz com a matéria sdo
revisados resumidamente na se¢do §3.1, contribuindo com mais uma parcela de notacao. Nesse
trabalho, a THz-TDS € empregada em medidas de transmissao, de forma que uma generalizacao
da técnica € introduzida na secdo §3.2. Finalmente, modelos que poderdo ser utilizados para

extrair informagdes espectrais relevantes sd@o construidos na se¢ao §3.3.

Antes de descrever a implementagdo do arranjo experimental, os principais materiais
e instrumentos disponiveis para essa tarefa sdo expostos no capituLo 4. Nomeadamente: o
laser ultrarrdpido de femtossegundos (fs) que bombeia o sistema (§4.1); dois modelos antenas
fotocondutoras (PCAs) para a geracdo e detec¢ao de pulsos de THz (§4.2); cristais de telureto
de zinco (ZnTe) para a detec¢do de THz; amplificadores lock-in (LIA) para a recuperagcao do
sinal (§4.4); a linha de atraso que permite a varredura temporal dos pulsos (§4.5); elementos

opticos para o THz, como lentes, espelhos parabdlicos, e polarizadores (§4.6); e o criostato para
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medidas dependentes da temperatura (§4.7).

No cariTuLo 5, o desenvolvimento da montagem 6ptica € enfim apresentado, comegando
pelo alinhamento dos caminhos dpticos do laser de femtossegundos, na secao §5.1, dos quais
dependem os métodos de geracdo e detec¢do de pulsos de THz escolhidos. Em sequéncia, um
método para o alinhamento de um dos modelos de PCA adquiridos € oferecido na se¢ao §5.2,
onde o primeiro pulso obtido também pode ser visualizado. O uso de espelhos parabdlicos
e lentes € introduzido na sec¢do §5.3, enquanto que em §5.4 um modelo diferente de PCA €
caracterizado. Configuragdes que permitem focalizar o feixe de THz em uma amostra sdao
discutidas na secdo §5.5. J4 solucdes para lidar com as absorcdes do terahertz pela umidade do
ar atmosférico e para manipular o estado de polarizacdo dos pulsos sdo fornecidas nas secoes
§5.6 e §5.7, respectivamente. Por ultimo, uma op¢do de detec¢dao usando cristais de ZnTe €

caracterizada na se¢do §5.8.

O sistema implementado € avaliado no capituLo 6, onde os primeiros resultados de
transmissao foram alcangados utilizando os modelos construidos no capriTuro 3. Na se¢do §6.1,
as linhas de absorcao caracteristicas do vapor d’dgua puderam ser obtidas e comparadas com as
expectativas. Medidas de transmissdo em um substrato tipico de arseneto de gilio foram entdo
exploradas na secdo §6.2, incluindo consideracdes sobre a influéncia de miiltiplas reflexdes
internas. J4 em §6.3, um primeiro contato com uma configuracdo para baixas temperaturas ¢
apresentado depois de uma caracterizacdo das janelas Opticas de politetrafluoretileno (PFTE)

fabricadas para o criostato.

Em sequéncia, os resultados da aplicagdo da THz-TDS ao estudo de fonons Opticos em
filmes finos de PbTe sdao remetidos no capituro 7. Nele, consideragdes tedricas relevantes sao
apresentadas na sec¢do §7.1, fornecendo ferramentas necessdrias a construcao de modelos fisicos
adequados para entender as observagOes realizadas com as amostras que sdo introduzidas na
secdo §7.2. A resposta espectral dos substratos em que elas foram crescidas € discutida em §7.3,
enquanto que os resultados para os filmes propriamente ditos sdo analisados nas secdes §7.4 e

§7.5.

Por fim, consideracdes finais que versam sobre as conclusdes e perspectivas futuras que
decorrem desse trabalho s3o apresentadas no caprituLo 8. Adicionalmente, 0 APENDICE A traz
uma visdo geral dos cddigos que compdem os programas desenvolvidos para o controle das

varreduras e da aquisi¢ao de dados nos experimentos com a presente montagem.






CapriTUuLO 2

A RADIACAO TERAHERTZ

O QUE NOS REFERIMOS POR TERAHERTZ? De forma geral, sem especificar um contexto, o
terahertz (THz) representa uma ordem de grandeza de 10'? vezes o hertz, a unidade da frequéncia
no sistema internacional de unidades (SI) [18] cotidianamente presente em nosso vocabuldrio,
para citar alguns exemplos, nos 60 Hz da frequéncia padrdo da corrente alternada nas tomadas?,
nos kHz e MHz das rddios AM e FM, ou nos GHz? das frequéncias de processamento dos

computadores. Nessa tese, entretanto, o terahertz assume um contexto mais especiﬁco.

Chamamos de radiagdo terahertz as ondas eletromagnéticas com frequéncias na faixa do
espectro entre as micro-ondas e o infravermelho (IR). Embora estejamos cercados por diversas
fontes naturais de THz — desde a radiacdo coésmica de fundo até a radiagdo de corpo negro
de objetos a temperatura ambiente3 —, essa banda permanece como uma das regides menos
exploradas do espectro eletromagnético, sobretudo devido as grandes dificuldades envolvendo
o desenvolvimento de tecnologias compactas e eficientes para a geragao e deteccdo de THz [19,
20] enfrentadas principalmente em grande parte do século passado. Nao obstante a isso, uma
rdpida expansdo cientifica e tecnoldgica, ocorrida ao longo das trés ultimas décadas, permite
que hoje presenciemos 0 momento em que o terahertz se transforma de um campo emergente
em um mais estabelecido e interdisciplinar [21]. Esse capitulo € reservado a uma introducao da
radiacdo terahertz — partindo de uma revisao de conceitos basicos até suas aplicacdes — que serd

essencial para os capitulos seguintes dessa tese.

1Como no Brasil e na América do Norte, por exemplo.
2Kilohertz (103 Hz), megahertz (10° Hz) e gigahertz (10° Hz), respectivamente.
3Que sdo basicamente fontes incoerentes de terahertz, dificilmente aproveitdveis tecnologicamente [19].

7
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2.1 CONCEITOS BASICOS DE ELETRODINAMICA CLASSICA

Uma descri¢do bdsica das ondas THz, assim como de outras ondas eletromagnéticas em
geral, pode ser obtida através da teoria da eletrodinamica cldssica. Partindo das equacdes de
Maxwell, essa secao € organizada de modo a apresentar, brevemente, algumas defini¢des e
notacdes importantes. Por ultimo, uma descri¢do do espectro eletromagnético permitird situar

a banda do terahertz entre as demais regioes.

2.1.1 EQUACOES DE MAXWELL

As equagoes de Maxwell* sdo um conjunto de quatro equacdes que, quando combinadas
com a forca de Lorentz® e a segunda lei de Newton®, constituem a base fundamental de toda a
eletrodinamica cléssica [22]. Em sua forma macroscépica, as equacdes de Maxwell podem ser

escritas com o seguinte formato diferencial:

OB
(a) V-D=p,, (c) VXE=-—,
ot
3D (2.1)
(b) V-B=0, (d) VxH:J5+E,

que relaciona os campos elétrico E e magnético B fundamentais — e seus respectivos campos
macroscopicos D e H — com as densidades de carga p, e corrente J, livres e com as variacdes
temporais dos proprios campos. Particularmente, se considerarmos campos dentro de um meio

linear, as relagdes

D = €E, (2.2a)
1

H = —B, (2.2b)
u

complementam e evidenciam o acoplamento das equacdes 2.1. Adicionalmente, se o meio for
também isotrdpico, a permissividade elétrica € e a permeabilidade magnética i nao devem

variar de um ponto a outro do espaco [23].

4James Clerk Maxwell (1831 — 1879).

5Hendrik Antoon Lorentz (1853 — 1928). A for¢a de Lorentz é definida como F = ¢(E + v X B), para uma carga
g viajando com uma velocidade v na presenca dos campos elétrico E e magnético B [22, 23].

6Sir Isaac Newton (1642 — 1727). Da segunda lei de Newton, temos F = ma, com m a massa e a a aceleracao
de um corpo [24].



2.1. CONCEITOS BASICOS DE ELETRODINAMICA CLASSICA 9

2.1.2 ONDAS ELETROMAGNETICAS

No escopo dessa secdo, serd suficiente restringir as equacdes de Maxwell para um meio
linear, isotrépico e sem carga ou corrente livres (o, = 0 e J, = 0), ou seja, em um dielétrico ou

um isolante. Nessas condi¢des, as equagdes 2.1 simplificam bastante como

0B
(a V-E=0, (c) VXE=———,

ot

OE (2.3)
(b) V-B=0, (d) VXB:,ueE.

Essas equacdes podem ser desacopladas usando uma identidade do célculo vetorial particu-
larmente qtil que afirma que o rotacional do rotacional de algum campo vetorial A (como os

campos elétrico E ou magnético B, por exemplo) pode ser substituido por [25]
Vx(VxA)=V(V-A)-V?A. (2.4)

Com isso, ao se aplicar o rotacional nos dois lados das equagdes 2.3c e 2.3d, considerando os

divergentes nulos em 2.3a e 2.3b, podemos escrever
2 d 2 d
(a) —-VE= _EV x B, (b) —-VB= ’UEEV X E. (2.5

Por fim, substituindo os rotacionais no lado direito de ambas as equagdes 2.5 pelos dados em
2.3c e 2.3d, chega-se um par de equacdes diferenciais desacopladas
0’E 0’B
2 2

a) V°E-pue— =0, b) VB-pue—=0 2.6

@) pe (b) pe (2.6)
que tém a forma de uma equacdo de onda tridimensional que se propaga com uma velocidade
v = 1/y/u€. E importante notar que, embora as equacdes 2.6 nio estejam acopladas, os campos
que elas descrevem continuam conectados pelas equagcdes de Maxwell (2.3). Nao existem,
portanto, entidades separadas para ondas elétrica e magnética, sendo que uma entidade acoplada
para os dois campos chamada onda eletromagnética, suficientemente determinada por solucdes

de apenas uma das equagdes 2.6 acima’.

Essas derivacOes foram primeiramente publicadas por Maxwell em 1865 [26] e tiveram

7Usualmente por solugdes do campo elétrico E, a mesma convencdo adotada nessa tese. Como serd visto mais
a frente, o campo magnético pode ser determinado por E através da equagdo 2.11.
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uma consequéncia profunda. A época, utilizando-se de valores experimentais disponiveis para
a permissividade € e a permeabilidade o do vacuo, Maxwell constatou que o vacuo suporta

ondas eletromagnéticas que viajam com a velocidade da luz

~ 3 x 103 m/s, (2.7)

Cc =
HO0€0

0 que contribuiu significativamente para o entendimento da luz, ela prépria, como uma onda
eletromagnética. Desse modo, quando voltamos para o caso da propagacao em um dielétrico

ou isolante, como abordado mais acima, podemos reescrever a velocidade de propagacido em

1 I c
= — = = — 2.8
0 Ve N pue ¢ n 2.8)

sendo n = ¢/v o indice de refracdo do meio?.

termos de ¢,

Ficura 2.1 Representacao esquemdtica de uma onda plana monocromadtica linearmente po-
larizada em x que se propaga na direcao z.

ONDAS PLANAS MONOCROMATICAS Uma importante solugdo particular para a equagdo 2.6a é

a onda plana monocromadtica [27]:
E(r, 1) = Ege' k™), (2.9)

onde k € o vetor de onda, w € a frequéncia angular e a notac@o E € utilizada para indicar que E

¢ uma grandeza complexa®. E pertinente observar que as equacdes de Maxwell (2.3) impdem

8 A resposta magnética para a maioria dos materiais € tipicamente sutil [23], com |u — yo| = 0. Dessa forma,
na maioria dos casos, o indice de refracdo pode ser aproximado por n = /€, onde € = €/¢€p é a permissividade
relativa (também chamada de constante dielétrica, embora seja uma grandeza dependente da frequéncia).

9Naturalmente, campos fisicos devem ser dados pela parte real E = Re(E). Em geral, utilizamos a notagdo
complexa por conveniéncia [27].
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algumas restri¢des as solugdes 2.9. De fato, de V - E = 0 obtém-se:

k-E=0, (2.10)

isto é, as ondas eletromagnéticas sdo transversais. Por outro lado, de VX E = — dB/0r,

encontramos a relacdo entre os campos como

kX E = wB, (2.11)

ou seja, os campos elétrico e magnético que oscilam na onda eletromagnética estdo em fase e
sdo perpendiculares entre si. Por fim, inserindo a equacdo 2.9 em 2.6a, chega-se a relacao de

dispersdo que determina como a onda propaga no meio:

K= pew? = k=n2 =nk. 2.12)
C

2.1.3 INTENSIDADE DA RADIACAO

Uma onda eletromagnética carrega energia ao se propagar. O fluxo de energia transportada

por seus campos oscilantes € dada pela média temporal do vetor de Poynting'© [28]
I & =«
S)=—ExB, (2.13)

2u

onde * indica que se deve tomar o complexo conjugado. Especificamente para o caso de ondas

planas monocromaticas como as solucgoes 2.9, esse fluxo de energia serd dado por

1 - 1 = 1 1 N
Sy = —Ex |—kxE"| = —K|Ey|*> = =ve |Eo|*k, (2.14)
2u w 2uw 2
onde foram usadas as equacdes 2.10, 2.11 e 2.12, assim como uma identidade de produtos

vetoriais triplos!, e a notacdo Kk para o vetor unitdrio na direcao de k. Finalmente, a intensidade

da radiagdo é dada pela magnitude do fluxo de energia

1
I=(S)| = Sve |Eo|?. (2.15)

10John Henry Poynting (1852 — 1914). O vetor de Poynting € definido como S = E x H [22].
Iax (bxc)=(a-c)b—(a-b)ec. Ver[25].
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2.1.4 ESTADO DE POLARIZACAO

O estado de polarizacdo de uma onda eletromagnética € dado pela orientacdo do vetor
campo elétrico no espago [29]. Ainda para uma onda plana monocromdtica, mas escolhendo
z como a dire¢do de propaga¢do'?, pela equagdo 2.10 temos que seu campo elétrico deve ser
paralelo ao plano xy, de forma que

X ol
Eoe

E(Z, l') — Eoei(kz—wl) — ei(kz—wt) (216)

Y idy,

Eje
€ uma representacio de E em uma base de X e §, onde o vetor coluna é chamado vetor de Jones'3,
com E(]), ¢; a amplitude e a fase da componente j do campo elétrico. No caso mais simples,
uma onda eletromagnética € dita linearmente polarizada se a diferenca de fase entre as duas

componentes A¢ = ¢, — ¢, for nula, ja que

E*\ . E*
Elincar(2. 1) = Re 3 eltkemon | = g cos(kz — wi) (2.17)
EO EO

descreve um campo elétrico fisico que oscila ao longo de uma linha que faz um angulo ¢ =
arctan(Eg/ E(y) ) com o eixo x. Por outro lado, uma onda eletromagnética é dita circularmente

polarizada se A¢ = +7/2 e Ej = E; = Eo, pois

1Y . cos(kz — wt
Ecircular(za t) =Re EO el(kz—wt) = EO ( ) (218)
+i Fsin(kz — wt)

descreve um circulo para qualquer plano z = 7. A onda serd circularmente polarizada para a
esquerda ou para a direita a depender do sinal* que aparece na equagdo 2.18. E importante notar
que, em ambos 0s casos acima, foi feita uma escolha conveniente para a origem da coordenada

temporal de forma que ¢, = 0, simplificando as expressdes.

Por fim, o caso mais geral possivel € o de ondas eletromagnéticas elipticamente polarizadas,

que ocorre para E?, Eg e A¢ arbitrarios, que ndo satisfazem as restri¢des acima.

20 que ndo acarreta em perda de generalidade, uma vez que estamos apenas escolhendo um sistema de
coordenadas conveniente.

BRobert Clark Jones (1916 — 2004). Uma descri¢do do formalismo de Jones pode ser consultada em [29, 30].

K (+) para a esquerda e (—) para a direita [30].
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2.1.5 O ESPECTRO ELETROMAGNETICO

Tipicamente, a radiacdo eletromagnética pode ser classificada através de uma de suas
propriedades fisicas, como sua frequéncia v = w/2x. A luz visivel, por exemplo, € composta
de ondas eletromagnéticas com v em torno de 400 THz a 750 THz", de modo que existe um
continuum de frequéncias associado as cores que enxergamos'® chamado espectro visivel. A
FIGURA 2.2 ilustra a relac@o entre as cores espectrais ndo apenas com a frequéncia, mas também
com o comprimento de onda A = 2x/k, outra propriedade também usada para classificar o

espectro. Uma lista contendo algumas das demais propriedades € apresentada na TABELA 2.1.

750 Comprimento de onda A4 (nm)

-= A=c/v

600
DAL 550

400 450 500 550 600 650 700 750
Frequéncia v (THz)

Ficura 2.2 Uma ilustragdo para o espectro visivel que relaciona a frequéncia v € o compri-
mento de onda A da luz as diferentes cores espectrais.

Para além do visivel, o espectro eletromagnético é a extensdao de todas as frequéncias
da radiacdo eletromagnética. A TABELA 2.2 lista as regides (ou bandas) mais abrangentes a
dividirem o espectro, desde as ondas de radio até os raios gama. Em geral, essas regides podem
ser subdivididas em outras tantas (vide [27, 32], por exemplo). De fato, existem muitas formas de
se agrupar o espectro eletromagnético em diferentes bandas, tradicionalmente definidas através
dos usos histdricos, tipos de interacdo com a matéria, tecnologia envolvida, acdo de 6rgios
padronizadores, entre outras. Nao obstante, deve-se atentar que, assim como os limites das
cores no espectro visivel ndo sdo nitidos (ver FIGUrA 2.2), qualquer fronteira entre bandas ndo

¢ precisamente delimitada, misturando caracteristicas das regides adjacentes.

5De acordo com [27], embora outras referéncias coloquem uma banda um pouco mais larga de 400 THz a
790 THz, como em [31]. Escolher uma ou outra definicdo € indiferente no contexto dessa tese.

1bMais precisamente, as cores espectrais — aquelas compostas por ondas eletromagnéticas de apenas uma
frequéncia, i.e. monocromaticas.
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Propriedade Expressao Unidades (SI)
Frequéncia v Hz
Frequéncia angular w =2my rad/s
Periodo T=1/v S
Comprimento deonda A =c/v m
Numero de onda* k=k/2nr=v/c m™!
Energia do féton** E=hy=lhw eV
Temperatura®* T = hv/kg K

TaBELA 2.1 Algumas das propriedades tipicamente usadas para caracterizar o espectro ele-
tromagnético, onde ¢ € a velocidade da luz, i é a constante de Planck, 71 = h/2x € a constante de
Planck reduzida e kg € a constante de Boltzmann. *Nessa definicdo, a magnitude do vetor de onda k (ver
equacdo 2.9) dividida por 2x. **Propriedades provenientes da descri¢do quantica da radiacdo eletromagnética.

Nome Frequéncias

Raios gama > 30EHz
Raios X 6PHz - 30EHz
Ultravioleta 750 THz - 6 PHz
Luz visivel 400THz - 750THz
Infravermelho 300GHz - 400THz
Micro-ondas 3GHz - 300GHz
Ondas de radio 3Hz - 3GHz

TABELA 2.2 Faixas de frequéncias correspondentes as regides mais abrangentes do espectro
eletromagnético. Uma lista mais completa contendo diferentes subdivisdes dessas regides foge
do escopo desse trabalho, mas pode ser consultada em [27, 32], por exemplo. E importante
notar que, por se tratar de um continuum, as fronteiras entre regides nao sao nitidas e os valores
para elas apresentados sdo referéncias que podem variar de acordo com o devido contexto.
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2.2 A BanDA DO THzZ

2.2.1 Ocappo THz

Uma fronteira importante do espectro eletromagnético estd localizada entre as regides
das micro-ondas e do infravermelho (IR), tradicionalmente compreendidas pelos campos da

eletronica e da 6ptica/fotdnica, respectivamente.

No limite de altas frequéncias das micro-ondas, encontram-se as chamadas ondas milimé-
tricas (de 1 mm a 10 mm, ou 30 GHz a 300 GHz [33], ver FiGURA 2.3) — atualmente usadas para
as redes 5G de telecomunicacdes'” [34], por exemplo — que demarcam o limiar de frequéncias
que podem ser eficientemente geradas por dispositivos eletronicos convencionais. De fato, a

poténcia emitida por osciladores diminui conforme se aumenta a frequéncia [35].

Em contraponto, do lado IR da fronteira, fontes fotdnicas convencionais exibem uma
atenuacao da poténcia ao se diminuir a frequéncia da radiacdo [35]. Lasers de sal de chumbo,
por exemplo, conseguem acessar apenas uma por¢ao do infravermelho médio de 3 pm a 20 pm
(ou 15THz a 100 THz) [36], enquanto que, historicamente, a porcao do espectro definida como
infravermelho distante (de 25 pm a 1000 pm, ou 0,3 THz a 12 THz [33], ver FiGURrA 2.3) podia
ser acessada apenas através de aparatos que combinam lampadas de mercurio, interferometros

de Michelson e detectores bolométricos resfriados por hélio liquido [35].

Por conseguinte, principalmente até fins do século passado, era evidente a existéncia de
uma lacuna tecnoldgica referente a emissao e deteccdo — compactas e eficientes — de radiagao

com frequéncias na faixa de 0,3 THz a 15 THz [19, 20], nomeada entdo gap do terahertz.

10 cm 1 cm 1 mm 100 pm 10 pm lum «— A

proximo

(—Eletrénicai—>Gap do THz<—
o ror T o TTET rorrrere

T T
v — 10 GHz 100 GHz 1 THz 10 THz 100 THz

Ficura 2.3 Uma ilustragdo para as regides do espectro eletromagnético em torno da banda do
terahertz. A escala acima € dada em termo dos comprimentos de onda A da radiacdo, enquanto
que abaixo ela estd em unidades da frequéncia v.

70 padrio de tecnologia de quinta geragdo para redes moveis.
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Uma outra forma de se visualizar esse gap pode ser alcangada através de dados do estado
da arte para a geracdo de radiacdo terahertz de onda continua (CW) no ano de 2005 [37],
apresentados na FIGURA 2.4. Apesar de ser um recorte tecnoldgico especifico, restrito a fontes de
estado sélido, o grafico ilustra bem o comportamento discutido mais acima. Ao se aproximarem
da marca de 1 THz, dispositivos eletronicos exibem uma queda na poténcia emitida conforme
se aumenta a frequéncia. Em compensacdo, para dispositivos 6pticos, a poténcia € menor para

as frequéncias mais baixas.

Fontes THz de Estado Sdélido (CW)

10000
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— S O
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[ ] [ J
< ° o O
g . .
0.1 — _ L J ° O
- °
[ ]
0.01
0.001 : 1 ‘ i
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Frequéncia (GHz)

Ficura 2.4 Poténcia de diferentes fontes THz CW de estado sélido como fun¢do da frequéncia
daradiagdo, para tecnologias no estado da arte em 2005. No gréfico, simbolos vazios representam
dispositivos que necessitam de temperaturas criogénicas. Dispositivos eletronicos (circulos e
tracos) apresentam uma queda na poténcia conforme se aumenta a frequéncia. Por outro lado,
a poténcia é menor para as frequéncias mais baixas em dispositivos Opticos (quadrados). Esse
comportamento em torno de 1 THz evidencia o chamado gap do terahertz. Grafico extraido de
[37], com traducdo livre dos eixos. Copyright © 2005, IEEE.

2.2.2 O INTERESSE NESSA REGIAO

Em que se pesem todas as dificuldades, um rdpido desenvolvimento ao longo das trés
ultimas décadas [21] — estimulado principalmente por propriedades tnicas da radiacdo no gap
do terahertz — tem conferido a ciéncia e tecnologia do THz um nivel de maturidade que se

aproxima gradualmente dos campos de estudo nas regides vizinhas do espectro eletromagnético

[38].
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Algumas dessas propriedades sao particularmente tteis para técnicas de imagem. De fato,
o THz penetra a maioria dos materiais dielétricos como tecidos, papeis, madeira, e pldsticos,
enquanto que € altamente absorvido por dgua liquida e refletido por metais [39]. Esse contraste
permite que o THz seja usado para inspecionar objetos no interior de pacotes, por exemplo.
Adicionalmente, a radiac@o nessa frequéncia € nao ionizante®® e, portanto, intrinsecamente mais
segura e ndo destrutiva do que os raios X. Ademais, a maioria das moléculas polares exibem
absorcdes espectrais caracteristicas na faixa dos THz [41], entdo técnicas de espectroscopia
podem ser utilizadas para identificacdo quimica, at€é mesmo em conjunto com aplicagdes de

imagem.

Como ferramenta para o estudo de sistemas fisicos no campo da matéria condensada, uma
propriedade bastante atrativa da radiagdo terahertz sao seus fétons de poucos mili-electron-volts
(meV), ideais para o estudo de interacdes de baixa energia em uma ampla gama de materiais
[42]. Dentre as técnicas experimentais que usam o THz, as de espectroscopia no dominio do
tempo se destacam por recuperarem simultaneamente ambas informacdes de amplitude e fase,
permitindo assim a determinagdo da permissividade complexa de amostras, sem necessitar de
uma andlise de Kramers-Kronig [43], além da condutividade sem a necessidade de contatos [9].

Um panorama geral das possiveis aplicacdes para o THz € apresentado na secdo §2.5.

2.2.3 DEFINICAO DA BANDA E NOMENCLATURA

A banda do terahertz ainda nao possui uma defini¢do exatamente padronizada quanto a
faixa de frequéncias da radiacdo eletromagnética a ela correspondida. Consultas a diferentes
fontes de literatura podem retornar diferentes respostas, sendo de 0,1 THz a 10 THz a mais
comumente encontrada [40]. Por outro lado, uma defini¢cdo mais abrangente pode incluir um
limite superior de até 30 THz, como a ilustrada na rFiGUrRA 2.3, mas que acaba invadindo uma
por¢do do IR médio, onde a tecnologia Optica ja é bem estabelecida [20]. Dentre as mais
restritivas, podemos citar a faixa entre 0,3 THz e 3 THz (ou de 0,1 mm a 1 mm, em unidades de
comprimento de onda, e por isso também chamada de ondas submilimétricas). Nesse trabalho,

serd adotada a definicdo mais comum, de 0,1 THz a 10 THz.

8Uma radiag@o ionizante é definida como aquela capaz de separar elétrons de 4tomos e moléculas. Em geral,
isso ocorre para fotons de energia maiores do que 10 eV aproximadamente; consideravelmente distante das poucas
dezenas de meV nos THz [40].
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Outras nomenclaturas para a radiagdo THz também encontradas na literatura incluem ra-
diacao submilimétrica® (j4 citada no pardgrafo acima), infravermelho distante?°, THF? e raios
T?22. Alguns abusos de linguagem como luz terahertz também sdo aceitdveis e usados corren-
temente. Novamente, ao longo desse trabalho a nomenclatura mais comum serd a preferida:

terahertz ou THz.

A depender da 4rea do conhecimento, a unidade convencionada para descrever o espectro
dos terahertz pode ser diferente. Nesse sentido, a TABELA 2.3 traz um resumo dos valores
aproximados das quantidades apresentadas na TABELA 2.1 para uma onda com v = 1 THz, que
podem ser uteis em uma rdpida consulta. J4 a FiGura 2.5 oferece uma outra forma de se

visualizar a faixa de 0,1 THz a 10 THz, em termos dessas outras unidades.

Propriedade Simbolo  Valor aproximado em v = 1 THz
Frequéncia angular w 6,28 x 10> rad/s
Periodo T 1 ps
Comprimento de onda A 300 pm

Numero de onda* k 333 cm™!
Energia do féton E 4,14 meV
Temperatura T 48 K

TaBELA 2.3 Propriedades da radiacdo eletromagnética em 1 THz. *Ver defini¢do na TaBeLA 2.1.

v — 100 GHz 1 THz 10 THz
T T . lI . Il lIl Il lII T T . lI . Il lIl Il lII )
w — 10" rad/s 103 rad/s
10 ps 1 ps 100fs « 7
o I 1 1 1 1 1 1 1 1 I 1 1 1 1 1 1 1 1 I
- 31’1"1m T I T T T T T T T T I T T T T T T 3Oilm & ﬂ
I mm 100 pm
_ ) 10cm™! 100 cm™! )
k —333cm™! | | 333cm™!
, Il III lI i L T L T lI , Il III lI i L T L T lI ;
E — 414pev 1 meV 10 meV 41,4 me
10K 100K
T — 48K 480 K
1 1 1 1 1 I 1 1 1 1 1 1 1 1 I 1 1 1 )

Ficura 2.5 Banda do terahertz para diferentes propriedades da radiacio eletromagnética.

®Geralmente em astronomia.

20Em textos mais antigos, normalmente até a década de 198o.

ATremendously high frequency, seguindo a nomenclatura para bandas de radio (vide, por exemplo, [32]).
22Um paralelo com os raios X, usualmente no contexto de técnicas de imagem.
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2.2.4 FONTES E DETECTORES

Pelo cariter fronteirico, o acesso tecnolégico a banda do terahertz se desenvolveu essen-
cialmente a partir de duas frentes: aproximando-se pelas baixas frequéncias com avangos na
eletronica; ou pelas altas frequéncias a partir de métodos 6pticos. Com isso, existem hoje dife-
rentes solucdes para fontes e sensores de THz, tanto baseadas em ondas continuas (CW) quanto
de banda larga. Descri¢des exaustivas dos dispositivos ndo estdo no escopo desse trabalho, mas
podem ser encontradas em fontes como [20, 40, 44—46], ou nas referéncias que aparecem ao

longo desta secdo. Apesar disso, um panorama geral dessas tecnologias € oferecido a seguir.

FontESs DE THZ

Os diferentes sistemas para emissao de radiacdo THz podem ser agrupados de acordo com
caracteristicas por eles compartilhadas. Essa se¢@o traz uma lista com algumas das principais

fontes disponiveis atualmente.

TErmicas De certa maneira, estamos cercados por fontes térmicas de terahertz, como o Sol,
a radiacdo césmica de fundo [47], ou outros objetos em geral que emitem radiacdo de corpo
negro. Entre as fontes térmicas préticas, entretanto, podem ser citadas lampadas de mercurio

[48] e o globar — i.e. uma haste de carbeto de silicio (SiC) aquecida eletricamente [49].

ELETRONICAS DE ESPACO LIVRE Sa0 as fontes que dependem de elétrons que sdo acelerados
no vicuo. Estdo incluidos nessa categoria: amplificadores e osciladores baseados em vélvulas
eletronicas, como klystrons [50], TWTs [51], BWOs [52], girotrons [53] e magnétrons [54];

lasers de elétrons livres [55]; e sincrotrons [56].

ELETRONICAS DE ESTADO SOLIDO Sa0 dispositivos baseados em: diodos, como Gunn [57],
IMPATT [58] e RTDs [59]; transistores [60]; multiplicadores de frequéncia [61]; e supercondu-
tores [62].

OrTIiCcAs DE ONDA CONTINUA Fontes Opticas CW, onde podem ser incluidos: lasers de te-

rahertz, como semicondutores [63], de gés [64] e quanticos em cascata (QCLs) [65]; photomixers
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[66]; e DFG em cristais ndo lineares [67].

Opricas puLsapas  No contexto da implementacdo de técnicas de espectroscopia no dominio
do tempo — principal objetivo dessa tese —, essas sdo as fontes que mais interessam a esse
trabalho. Em geral, métodos de geracdo de pulsos de terahertz de banda larga envolvem o uso
de lasers pulsados para bombear antenas fotocondutoras (PCAs) [68, 69], cristais eletro-Opticos
(EO) ndo-lineares (que emitem através da retificacdo 6ptica) [70], ou o préprio ar (emitindo via

fotoionizagdo) [71].

DETECTORES DE THZ

Genericamente falando, os detectores de terahertz sdo dispositivos que recebem radiagao
THz e a convertem em um sinal que pode ser lido, por exemplo, por um computador, a fim de se
extrair informagdo. Abaixo estao listados alguns dos principais detectores térmicos, eletronicos

e Opticos existentes no presente.

TErMicos Sio detectores baseados na resposta fisica de um material que € aquecido quando
iluminado por terahertz. Para citar alguns exemplos, essa resposta pode vir através de: expan-
soes térmicas, como em células de Golay [72]; mudancas na distribui¢cao de carga, como em
piroelétricos [73]; voltagens, como em termopares e termopilhas [74]; ou mudangas na resistén-
cia elétrica, como em bolometros [75]. Esses dispositivos fornecem uma medida apenas para a
intensidade da radiagdo e por isso sdo classificados como detectores incoerentes. Em geral, sdo

empregados para medidas diretas da poténcia média do THz.

ELETRONICOS Sa0 dispositivos detectores baseados, por exemplo, em: diodos, como o

Schottky (SBD) [76]; e transistores, como os FETs [77].

Opricos Em geral, dispositivos cuja resposta se baseia na interacdo entre a radiacio terahertz
e pulsos Opticos ultracurtos em PCAs [68, 69] e cristais EO ndo-lineares [78]. Novamente, em
se tratando de experimentos com espectroscopia no dominio do tempo, esses sao os métodos de

deteccao que estdo mais presentes nos laboratérios de pesquisa.
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2.3 GERACAO E DETECCAO DE PULSOS DE BANDA LARGA

O objetivo principal desse trabalho € a implementagdo de um aparato experimental para
o estudo de materiais utilizando a espectroscopia de terahertz no dominio do tempo (THz-
TDS), uma técnica bastante poderosa que serd apresentada mais detalhadamente no capriTuLo 3.
Por ora, é suficiente ressaltar que o acesso a pulsos de THz de banda larga serd essencial
e, por conseguinte, uma descricdo dos métodos mais populares para sua geracdo e deteccdo
também o €. Entre eles, os dispositivos pioneiros sdo as antenas fotocondutoras (PCAs),
propostas primeiramente por Auston e Cheung [79] em 1984, tendo passado por um grande
amadurecimento tecnoldgico ao longo das ultimas décadas [68]. Hoje em dia, PCAs comerciais
estdo amplamente disponiveis em diferentes configuracdes para uma variedade de aplicacoes.
Outro método bastante popular, principalmente ao se trabalhar com lasers amplificados, depende

de se explorar processos Opticos ndo-lineares de segunda ordem em cristais eletro-Opticos [43],

como o telureto de zinco (ZnTe), também comercialmente acessiveis.

2.3.1 GERACAO VIA ANTENAS FOTOCONDUTORAS

A estrutura tipica de uma PCA é a de um dispositivo formado por um substrato semi-
condutor com eletrodos metélicos em sua superficie configurando um dipolo, como ilustra a
FIGURA 2.6. Pulsos de laser de femtossegundos (fs) com fétons de energia maior do que o gap
de banda do semicondutor sdao usados para gerar pares elétron-buraco livres no gap entre os
eletrodos (separagdo w na FIGURA 2.6). Esses portadores sdo acelerados por uma tensdo DC
de bias (Vpias), aplicada entre os eletrodos, e posteriormente decaem. A corrente de impulso
proveniente dessa dindmica d4 origem a emissdo de pulsos eletromagnéticos com uma duragao

de sub picossegundos (ps) € uma banda na faixa de frequéncias do THz.

A fonte de radiagao de uma PCA configurada como emissora pode ser modelada como
um dipolo Hertziano cujo tamanho € muito menor do que o comprimento de onda da radia¢ao
emitida [20]. De fato, o gap w é compardvel ao spot do laser wy ~ 10pm, enquanto que
ey ™2 = 300 pm (vide TaBELA 2.3). Assim, o campo elétrico do THz observado a uma

distancia r > Atp, (regime de campo distante), em um angulo de abertura 6, serd dado por [20]
Howg sin 6 dipc (1) r

ETHZ(I) = 4r ¥ dr ’ tr =1- E’ (219)
r
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Ficura 2.6 Representacdo esquemadtica de uma antena fotocondutora configurada para a
geracdo de pulsos de terahertz. O dispositivo da PCA € formado por eletrodos metdlicos que
formam uma estrutura de dipolo na superficie de um substrato semicondutor. Pulsos de laser de
femtossegundos criam portadores ao iluminar o gap do dipolo (de separacdo w), enquanto que
a corrente de impulso decorrente da aceleragdo pela tensdo de bias Vi, seguida do decaimento
dos portadores € a fonte de pulsos de THz de sub picossegundos.

com uma polarizacdo paralela a separacdo do gap do dipolo (dire¢ao de w). Ou seja, E1y, €
proporcional a variacdo temporal da fotocorrente ipc. Por sua vez, ipc € dada pela convolugdo

do envelope do pulso de laser com a resposta de impulso da fotocorrente [80]

iPC(l) = Ilaser(t) ® [qn(t)v(t)] > (2.20)

onde g, n e v sd0, respectivamente, a carga, a densidade, e a velocidade dos portadores, enquanto

que Ijaser € 0 perfil de intensidade dos pulsos de laser, proporcional a
Daser (1) oc =420 (2.21)

para pulsos Gaussianos com uma duragdo 7, na largura a meia altura (FWHM). Com isso, como
a dindmica de n(¢) depende do tempo de vida 7. dos portadores, ao passo que v(f), pelo modelo
de Drude, depende do tempo de relaxacdo de momento 7 [20, 81, 82], a prépria fotocorrente

deve ter uma dependéncia

iPC(t) = iPC(t9 Tp$ TC$ TS)' (2'22)

Modelar a evolucao temporal de ipc ndo estd no escopo desse trabalho, mas uma simulacao

baseada em um modelo apresentado em [20] pode ser vista na FIGURA 2.7 como uma ilustracao
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do comportamento para valores tipicos dos tempos caracteristicos. E importante destacar
que a primeira metade do perfil temporal de Etn,(f) € majoritariamente governada por Ty,
enquanto que a segunda pelo tempo de recaptura no substrato semicondutor [83]. Assim sendo,
para a obten¢do de pulsos de banda larga € desejavel que sejam usados semicondutores com
tempos de vida de sub picossegundos [69], adicionalmente ao bombeio 6ptico com pulsos de
femtossegundos. O semicondutor mais utilizado para a fabricagdo de PCAs € o arseneto de gélio
(GaAs), seja ele semi-isolante (SI-GaAs) ou crescido sob baixas temperaturas (LT-GaAs) [9],
embora possam ser citados também como exemplo silicio danificado por radiacao sobre safira

(RD-SOS), fosfeto de indio (InP), ou silicio amorfo [83].

A poténcia emitida pelas antenas depende tanto de Vii,s quanto da poténcia de bombeio
optico [20]. Nao obstante, deve-se observar que esses parametros possuem fatores limitantes,
seja por saturacdo ou pelo risco de ruptura dielétrica [19]. Em geral, o campo elétrico Ety, varia
linearmente com ambos os parametros para tensdes de bias pequenas?® e baixas poténcias de
bombeio?4. No mais, a performance das PCAs depende também de outras propriedades como

a geometria do dipolo [68], que pode influenciar nos fatores limitantes acima, por exemplo.

(a) (8)
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g — Em, [ % I
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s [ 2051 -
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Ficura 2.7 Simulacio da emissdo de THz por PCA para valores tipicos dos tempos carac-
teristicos, baseada em um modelo apresentado em [20]. Em (a): a linha vermelha pontilhada
apresenta o perfil de intensidade dos pulsos de laser Ij,4e;, considerado Gaussiano; a linha preta
tracejada mostra o resultado da simulacao para a fotocorrente ipc; € a linha verde sélida traz o
campo elétrico do THz, calculado a partir da derivada de ipc. Em (B): a poténcia do espectro
de frequéncias emitido foi calculada através de um algoritmo de transformada répida de Fourier
(FFT). Os pardmetros utilizados para a simula¢do foram 7, = 100fs, 7. = 200fs e 7y = 30fs.
Todas as curvas foram normalizadas.

23Quando comparados com a tensao de ruptura do substrato.
24Quando comparadas com a poténcia de saturagao.
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2.3.2 DETECCAO VIA ANTENAS FOTOCONDUTORAS

O mecanismo de deteccao de pulsos de THz através das PCAs € bastante similar ao
processo de emissdo descrito acima, de modo que a dindmica de portadores discutida na se¢ao
§2.3.1 também pode ser aproveitada aqui. De fato, um mesmo dispositivo pode ser configurado
ou como emissor, ou como detector. Para esse dltimo caso, consideremos o cenario ilustrado
pela FiGura 2.8, onde a fonte de Vyi,s € substituida por um medidor de corrente. Novamente,
pulsos de laser de fs iluminam o gap do dipolo, criando pares elétron-buraco. Por outro lado,
esses portadores serdo acelerados ndo mais por uma tensdao de bias sendo que pelo campo
elétrico transiente de um pulso de THz que incide o substrato — mais especificamente pela sua
componente paralela a separagcao do dipolo. Essencialmente, se o pulso de THz iluminar a PCA
no intervalo de tempo entre a geracao e o decaimento dos portadores, podera ser medida entre

os eletrodos uma fotocorrente proporcional a convolucao

ipc(t) o< (1) ® ETn, (1), (2.23)

onde o (¢) € condutividade induzida pelo pulso de laser [20]. Com isso, o tempo caracteristico

importante para uma boa banda de deteccdo € o de recaptura dos portadores [83].

&
&

TR

Ficura 2.8 Representacdo esquemadtica de uma antena fotocondutora configurada para a
deteccdo de pulsos de terahertz. Assim como na FIGURA 2.6, pulsos de laser de femtossegundos
criam portadores ao iluminar o gap do dipolo, os quais dessa vez sdo acelerados pelo campo
elétrico transiente de pulsos de terahertz que se deseja detectar. A fotocorrente resultante pode
ser recuperada por um amperimetro.

Em termos préticos, podemos dizer que os pulsos dpticos atuam como um gatilho para
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medidas que integram um intervalo de tempo muito mais curto do que a duragdao de um pulso
THz. Portanto, uma varredura controlando o atraso entre a chegada de ambos os pulsos a antena
permite recuperar o perfil temporal de E1y, cuja amplitude serd basicamente proporcional a ipc
25 em cada ponto. Por fim, como valores tipicos da fotocorrente sao da ordem de nanoamperes

(nA), o sinal é usualmente medido através de técnicas de amplificacdo lock-in?°.

2.3.3 GERACAO VIA RETIFICACAO OPTICA EM CRISTAIS ELETRO-OPTICOS

A retificagdo 6ptica € um efeito Optico nado-linear de segunda ordem [19] que pode ser
utilizado para gerar pulsos de terahertz de banda larga, tipicamente através da propagacdo de
pulsos intensos de laser de femtossegundos em cristais eletro-Opticos (EO) como ZnTe, GaAs,
GaP, InP, GaSe, LiNbOs3 e LiTaO3 [83] — embora o material mais comumente empregado seja
o ZnTe [43]. Antes de prosseguir, ¢ importante estabelecer que por ser uma técnica melhor
adequada ao uso de lasers amplificados [9], este ndo € o método de escolha para a geracdo de
pulsos de THz nesse trabalho, devido as caracteristicas da instrumentac@o em nosso laboratdrio.
Por esse motivo, essa se¢do nao se aprofundard nos mecanismos da retificagio optica. Descri¢cdes
mais detalhadas podem ser consultadas em [19, 20, 84], por exemplo. Partindo da dptica linear,
o vetor de polarizagdo P de um meio € linearmente proporcional ao campo elétrico aplicado,
como mostra a relacio [83]

P = eyE, (2.24)

onde y € a chamada susceptibilidade elétrica. Por outro lado, em um meio ndo-linear, 2.24

representa apenas o termo de primeira ordem de uma expansao
P=PY+P?+pY 4 (2.25)

em que o termo de segunda ordem € o importante para a retificacdo 6ptica. As componentes

j =x,y,z de P? podem ser escritas como [83]

2 2 *
PP =e > XEE], (2.26)
k,l=x,y,2

25 A menos de efeitos de filtragem de frequéncia, caracterisicos da condutividade [20], que ndo serdo relevantes
para as medidas de transmissao com THz-TDS, ja que o sinal € sempre comparado com uma referéncia. Vide a
definicdo do coeficiente de transmissdo complexo em §3.2.3.

26Ver sec¢do §4.4.
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onde y? & o tensor de segunda ordem da susceptibilidade ndo-linear do material. O campo
elétrico do terahertz radiado pelo cristal EO quando bombeado pelo laser de fs serd proporcional

a segunda derivada temporal de P [81]
9 b
Ern, (1) o 5 P(0), (2.27)

e os pulsos de THz terdo uma forma que se assemelha ao envelope dos pulsos do laser [20].
Muitos fatores como o material, a orientagdo e a espessura do cristal, além de absorcao, dispersao,
difracdo, correspondéncia de fase, e saturacao afetam tanto a eficiéncia da radiacdo, bem como

sua forma de onda e distribui¢@o de frequéncias [19].

Pulso laser Pulso terahertz

" Cristal EO

Ficura 2.9 [Tlustragdo para a geracdo de pulsos de terahertz através da retificagdo Optica
em cristais eletro-Opticos. Os pulsos de laser sdo representados como Gaussianos e incidem
a primeira face do cristal. Durante a propagacdo, a linha tracejada representa a polarizacdo
induzida no meio, sendo ela a fonte dos pulsos de THz.

2.3.4 DETECCAO VIA EFEITO POCKELS EM CRISTAIS ELETRO-OPTICOS

Além da geragdo de pulsos de THz de banda larga, cristais EO também podem ser utilizados
para detecté-los através da técnica de amostragem eletro-Optica de espaco livre (FSEOS) que,
assim como a detec¢do via PCA, também retorna o perfil temporal do campo elétrico transiente
do THz e ndo apenas a sua intensidade [20]. Em um material eletro-6ptico, campos elétricos
DC podem ser utilizados para mudar o indice de refracdo do meio através do efeito Pockels?’
[4] — o processo inverso da retificagdo Optica [84]. Dessa forma, o campo elétrico transiente de
um pulso de THz que desejamos medir causa uma birrefringéncia no cristal EO ao se propagar
em seu interior. Um esquema de uma montagem experimental tipica para a medidas com a
FSEOS pode ser visto na Ficura 2.10, onde um feixe de prova deve ser utilizado para recuperar

informagdes da birrefringéncia induzida pelo campo do THz.

27Friedrich Carl Alwin Pockels (1865 — 1913).
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Ficura 2.10 Representacdo esquemdtica de uma montagem experimental tipica para a detec-
cao de pulsos de terahertz através da amostragem eletro-6ptica de espaco livre. O campo elétrico
transiente do THz causa uma birrefringéncia em cristais eletro-6pticos, via efeito Pockels, que
pode ser quantificada através da mudanca na polarizacdo de pulsos de prova, fornecendo uma
medida para Ety,. Acima € ilustrado o cendrio quando apenas o pulso de prova ilumina o cristal,
e abaixo quando ele propaga junto ao pulso de terahertz.

Em geral, o feixe de prova € composto por pulsos de laser de femtossegundos — 0os mesmos
usados na deteccdo por antenas (ver se¢do §2.3.2) — linearmente polarizados. Se um desses
pulsos chega antes do terahertz no cristal, como ilustrado no cendrio superior da Ficura 2.10,
sua polarizacdo nao serd alterada pelo cristal e se tornard circular ao passar por uma placa de
um quarto de onda (1/4). As componentes x e y dessa polarizacdo podem ser separadas por um
prisma de Wollaston?®, por exemplo, e analisadas por um par de fotodiodos balanceados. Nesse

caso, o sinal medido serd nulo, ja que as duas componentes terdo intensidades iguais I, = 1.

Por outro lado, se terahertz e prova co-propagam o cristal EO, uma birrefringéncia induzida
por Eyy, fard com que a polarizacao de prova se torne levemente eliptica ao deixar o cristal. Na
sequéncia, a placa de 4/4 a transformard em uma polariza¢do quase circular, mas ainda eliptica.
Dessa vez, as componentes x e y separadas pelo prisma ndo terdo mais a mesma intensidade e
o sinal Al = I, — I, medido pelo fotodetector serd ndo-nulo e proporcional a Ety, [20]. Assim
como no caso das antenas fotocondutoras, o perfil temporal do campo elétrico transiente do THz

pode ser recuperado ao se controlar o atraso entre os pulsos de prova e de terahertz.

A magnitude do sinal medido depende da orientagdo das polarizagdes de prova e do THz
com respeito aos eixos do cristal EO, enquanto que a largura de banda da detec¢do € limitada

principalmente pela duragao dos pulsos de prova e por possiveis incompatibilidades de fase [19].

28William Hyde Wollaston (1766 — 1828). Ver [85].
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2.4 PROPAGACAO NO ESPACO LIVRE

E comum que a dptica geométrica seja empregada para descrever a propagacio da luz
visivel em termos de raios, ja que no espaco livre efeitos de difragdo ndo costumam ser impor-
tantes dada a faixa de comprimentos de onda do espectro visivel. Por outro lado, em se tratando
da faixa dos THz, com A da ordem de dezenas de microns a poucos milimetros, ndo € dificil
que tenhamos que trabalhar com feixes que possuam didmetros equivalentes a alguns poucos
comprimentos de onda. Nesse caso, efeitos de difracao podem se tornar importantes [86] e uma
abordagem diferente deve ser considerada. A chamada quasi-optica [20] € um meio-termo entre
a Optica geométrica e a ondulatdria, tradicionalmente desenvolvida para lidar com a propagacdo

de feixes laser.

Considerando ondas monocromaticas linearmente polarizadas, a equacio de ondas 2.6a

pode ser reescrita como uma equagao de Helmholtz?® com solugdes
E(x,y,2,1) = u(x,y, z)e" ke, (2.28)

para uma propagacio na dire¢do Z, onde u(x,y,z) € o perfil transversal do campo elétrico.
Assim como para os lasers [87], feixes de THz podem ser aproximados como Gaussianos com

uma distribuicdo de amplitudes no plano z = 0 dada pelo perfil transversal
_ —r2ju?
u(x,y,0) =u(r,0) =e 0, (2.29)

com r = /x% + y2, e onde 2w € a largura (ou didmetro) do feixe no plano focal (cintura). A

uma distincia z da cintura do feixe, u(r, z) pode ser escrito como [20]

w(z) o 1w()? ik 2R (2) i (2) (2.30)
wo

u(r,z) =

sendo w(z), R(z) e ¢(z) os parametros do feixe, dados por

2
<

2
(@) w(z) =wey[l + (—) , (b R(z)=z|1l+ (i) ,  (¢) ¢(z) = arctan (i) , (231
20 20 <0

2Hermann Ludwig Ferdinand von Helmholtz (1821 — 1894). A equag@o de Helmholtz é um problema de
autovalores para o operador Laplaciano, V2 = —k>y [20].
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definindo o comprimento de Rayleigh — a distancia para a qual a 4drea do feixe dobra — como

w
a1

(=) ]

kw} = (2.32)

| =

0=

A FIGURA 2.11 traz uma ilustragdo do comportamento de w(z) na regido préxima a cintura do
feixe. E importante destacar que para distancias z > 7o a divergéncia se torna linear com um

angulo
w(z) Pl

4

Wo

6o = lim arctan

700

—] ~—, (2.33)

Two

= arctan
20

com a ultima aproximacao valida para o caso em que wg > A.

Ficura 2.11 Representagdo da divergéncia de um feixe Gaussiano na regiao préxima a cintura.

2.5 APLICACOES

Como ja discutido na se¢@o §2.2.2, a radiacdo na banda do terahertz exibe propriedades
Unicas que motivam o desenvolvimento tecnolégico dessa drea, a despeito das dificuldades
intrinsecas. Essas propriedades abrem espaco para diferentes aplicagcdes promissoras, cujo

panorama geral serd apresentado aqui, finalizando esse capitulo.

Entre as aplicagOes praticas, destacam-se os usos de sistemas optoeletronicos de THz
em diagnodsticos médicos, solucdes de seguranga e no controle de processos industriais [42].
Das técnicas de imagem para medicina [88, 89], podemos citar experimentos prova-de-conceito
notaveis capazes de detectar cancer de pele [90] e monitorar o crescimento de cicatrizes [91]. De
outra forma, existe um significativo interesse no uso do THz para aplicagdes de segurancga [92,

93], em técnicas de imagem e espectroscopia desenvolvidas para a detec¢ao de explosivos, armas
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e drogas [94], mesmo quando ocultados em pacotes ou roupas, em ambientes como aeroportos
ou estacoes. No campo da industria [95, 96], aplicagdes presentes e futuras se estendem no
controle de qualidade de polimeros, tintas e revestimentos, papeis e madeiras, além de produtos
farmacéuticos, eletronicos e petroquimicos [97]. Destacam-se também aplicagdes expressivas
no saneamento de dgua e comida [98], na agricultura [99], em sistemas de telecomunicacdes

[100], para o meio-ambiente [101], e na conservacdo do patriménio cultural [102].

Ficura 2.12 Tomografia terahertz computadorizada de Matriochkas. Imagem extraida de
[103] (Open access). Copyright © 2011, Optical Society of America.

Tratando das aplicac¢des cientificas, o uso do THz se evidencia em instrumentagdes para
técnicas de espectroscopia que podem ser utilizadas em pesquisas nos campos da Fisica e da
Quimica [84]. Nesse trabalho, o interesse se volta a ferramentas para o estudo de sistemas
fisicos em matéria condensada, particularmente na espectroscopia de terahertz no dominio do
tempo (THz-TDS). Notavelmente, essa técnica vem sendo utilizada para medidas em isolantes
topoldgicos (TIs) [104—106], supercondutores [107-109], materiais bidimensionais (2D) [110-
112], entre outros materiais quanticos [10, 113] em geral. Ademais, quando aliada a aplicacdo
de fortes campos magnéticos, especialmente sob baixas temperaturas, a THz-TDS abre a possi-
bilidade de esclarecer a fisica microscopica por detrds do comportamento complexo de muitos

corpos nos materiais [114].



CapriTtuLo 3

ESPECTROSCOPIA DE TERAHERTZ NO

DOMINIO DO TEMPO

A QUE NOS REFERIMOS POR ESPECTROSCOPIA? Em uma defini¢do genérica, as técnicas de
espectroscopia sdo aquelas em que ondas em alguma faixa espectral sdo empregadas para se
estudar a matéria, seja ela um gds, um liquido, um sélido, ou até mesmo estruturas artificiais
e metamateriais [115]. Embora outros tipos de ondas — como acusticas [116] e gravitacionais
[117], por exemplo — também sejam usados em algumas espectroscopias especificas, as técnicas
mais comuns envolvem ondas eletromagnéticas e, por isso, acabam se confundindo com a
prépria definicao de espectroscopia. Particularmente, espectroscopia optica € toda aquela que
utiliza radiag@o nao-ionizante, abrangendo portanto a faixa do espectro entre o ultravioleta (UV)
e o terahertz [118], sendo esse Ultimo o objeto de estudo nessa tese, em especial, através da

técnica de espectroscopia de terahertz no dominio do tempo (THz-TDS).

Esse capitulo € reservado a uma introdu¢do da THz-TDS, essencial para a construcao
do arranjo experimental descrita no capituLo 5. Antes disso, uma breve revisdo de conceitos
basicos da interagdo Optica com a matéria em estado so6lido € apresentada na se¢do §3.1. A THz-
TDS se destaca, quando comparada as espectroscopias 6pticas convencionais, pela possibilidade
de extrair simultaneamente as informacdes de amplitude e fase da radiacdo que interage com o
meio, permitindo a determinagdo do indice de refracio complexo que estd intimamente ligado
as propriedades eletromagnéticas do material. Algumas defini¢cOes gerais da THz-TDS sao

apresentadas em §3.2, e alguns modelos para extracdo de coeficientes opticos em §3.3.

31



32 CapiTUuLO 3. ESPECTROSCOPIA DE TERAHERTZ NO DOMI{NIO DO TEMPO

3.1 CONCEITOS BASICOS DA INTERACAO DA LUZ COM A

MATERIA EM ESTADO SOLIDO

A luz! interage com a matéria em estado solido através de processos Opticos que podem
ser agrupados predominantemente em fendmenos de reflexdo, propagacdo e transmissao [4].
De modo geral, se um feixe incide um meio material, como ilustrado na FIGURA 3.1, parte dele
deve ser refletido pela primeira face, enquanto que o resto penetra e se propaga ao longo do
objeto. Supondo que alguma por¢do desse feixe consiga atingir a segunda face, novamente
pode haver alguma reflexdo que retorna em direcdo a primeira face. Por outro lado, a luz que
finalmente consegue transpor todo o material € chamada de transmitida e depende tanto das

reflexdes quanto da forma com que a luz se propaga no meio.

Incidente Propagacdo | Transmitida

Refletida

Ficura 3.1 Representagdo esquematica da reflexdo, propagacao e transmissao de um feixe de
luz que incide um meio material. Nessa imagem, por simplicidade, reflexdes internas e detalhes
dos fendmenos que ocorrem durante a propagacdo ndo sao apresentados, e as flechas possuem
um cardter apenas ilustrativo.

Nesse sentido, definimos a refletancia (R) e a transmitdncia (T) como as poténcias dos
feixes refletido e transmitido, respectivamente, ambas normalizadas pela poténcia da luz inci-
dente [84]. Se ndo houver nenhum fendmeno de atenuacdo ao longo da propagagdo, o principio

da conservagdo da energia garante que

R+T=1. 3.1)

Nesse caso, a propor¢do entre R e T estd associada a mudanca no indice de refragdo de um meio
para o outro. Em contraponto, fendmenos como absorcdo e espalhamento evidentemente que
diminuem a quantidade de luz transmitida. No que se segue, veremos como €sses processos
que ocorrem durante a propagacdo se conectam em uma Unica grandeza, a saber, o indice de

refracdo complexo do material.

1Aqui vamos usar luz como um termo que abrange a radiacdo eletromagnética desde o THz ao UV.
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3.1.1 REFLEXAO E REFRACAO

X
kR
Ky
Or 7
z
0,
n k,
1 ny

Ficura 3.2 Reflexdo e refracdo de uma onda eletromagnética na interface entre dois meios
dielétricos lineares com diferentes indices de refracdo n; e np. O vetor de onda k; da onda
incidente faz um angulo 6y com a normal (Z). J4 as ondas refletida e refratada (transmitida) sdo
caracterizadas pelas quantidades de indice R e T, respectivamente.

Vamos considerar dois meios dielétricos lineares de indices de refracdo n; e nj, os quais

estao em contato em um plano z = 0. Sejam

- - . - 1 /A -
B = Beitr-on B = - (kI x EI) (3.2)
vy

os campos de uma onda eletromagnética que, ao se propagar no primeiro meio com uma
velocidade v; = c¢/ny, acaba por incidir a interface com o segundo. Por conseguinte, parte dessa

onda € transmitida com

- - . - 1 -
Bp= Bpoe®rron  Br=— (kT x ET) (3.3)

- - . - 1 -
By = Bgpe/ker—o0 By = — (kR x ER) (3.4)

e retorna a se propagar no primeiro meio com velocidade v. Sendo w a mesma frequéncia para
todas as ondas?, através da relacdo de dispersdo (equacdo 2.12) as magnitudes dos vetores de

onda devem satisfazer

w = kv = krvy = ktp = ki = kr = —kr. (35)

2Pelo fato de os meios serem lineares [23].
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LEr pE SNeLL. Como hd condi¢des de contorno a serem obedecidas em z = 0, a simples
existéncia delas implica que os fatores de fase de todos os campos na interface devem ser os
mesmos [22], i.e.

(kl : r)z:O = (kR : r)z:O = (kT : r)z:O > (36)

e portanto Ky, kg e kt formam um plano chamado plano de incidéncia, que também contém a
normal a interface (nesse caso, Z). Uma escolha conveniente do sistema de coordenadas sempre

pode colocar o plano de incidéncia em xz, como o ilustrado na FIGURA 3.2, e assim

kf = kﬁ = kfcr = kl sin = kR sin Or = kT sin or, (37)

onde cada 6 € o angulo que o respectivo vetor de onda faz com a normal no plano de incidéncia.

Comparando as relagdes 3.5 e 3.7 temos

01 = 6k, (3.8)

ou seja, os angulos de incidéncia e de reflexdo sdo iguais. Por fim, se chamarmos 6; = 6; e

Ot = 6>, chegamos finalmente a Lei de Snell® da refracao:

ni sin 91 =ny sin 92. (3.9)

CoNDICOES DE CONTORNO  Os campos nas equagdes 3.2, 3.3 e 3.4 devem obedecer algumas
condi¢des de contorno em z = 0 de tal forma que as componentes de D,B normais e as

componentes de E, H perpendiculares a interface sejam continuas [22]:

[e1 (Ero + Ero) — &2Emo] -2 =0, (3.10a)
[EIO + ERO - ﬁTO] -z = 0, (310b)

[EI() + ERO - ETO] XZ= 0, (3100)

| & (Bio + Bro) - £ Bro| x2=0. (3.10d)

Nesse ponto, € util decompor as ondas em uma base de polarizacdes lineares#. Definimos

a polarizagdo s como aquela que € perpendicular ao plano de incidéncia, enquanto que a

3Willebrord Snellius (1580 — 1626).
4Ver secdo §2.1.4
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polarizacdo p é paralela a esse mesmo plano. A FIGURA 3.3 traz ilustracdes para melhor
visualizar ambos os tipos de polarizagdao. Considerando essas defini¢des e inserindo as equagdes

3.2,3.3 e 3.4 nas 3.10, chegamos a

Ejy+ Egg — Epg =0,

(3.11a)
(Ejy — Ego) n1 cos ) — Ezgnacos 6 = 0,
(Efz) - Eﬁo) cos @) — EF cos, =0,

(3.11b)

(Efy + ERy) m1 = Ejgna = 0.

Por fim, as equacdes de Fresnel> podem ser obtidas para as ondas s, resolvendo o sistema 3.11a

Ex  nicos@; —nycos 6, Er 2n1 cos 0 3.12)
E} " nycos@ +nycosfy’ E} " njcosf; +nycosdy’ '
e para as ondas p, ao se resolver o sistema 3.11b
EP E?
R _ N2c0sf) —njcost T 2ni cos 64 (3.13)
Ef " nycos By +nycost’ Elp " npcosfp +nycosds '
(A) Polarizacao s (B) Polarizagdo p
kg X Ky *
By
B E
. E E, @R T
Eg Y Kk K 0 kp
0, 0, \Bp 0, 0, By
61 k] z 61 k] =
E E;
I 9B,
B,
n n, n ny

Ficura 3.3 Reflexdo e refracdo de ondas com polarizagdes s € p. Em (a), os vetores campo
elétrico E estdo apontados para fora do plano de incidéncia, enquanto que os vetores campo
magnético B estdo contidos nesse mesmo plano, ao contrdrio do que acontece em (B).

INcipENciA NOrRMAL No caso de um feixe que incide perpendicularmente a interface entre
os meios (f; = 0), a por¢do transmitida nao sofre desvio (6, = 0, por conta da Lei de Snell

3.9). Ademais, nessa situacdo, ndo hé distincdo entre as polarizacdes s e p, de forma que os

5 Augustin-Jean Fresnel (1788 — 1827).
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coeficientes de Fresnel entre meios com indices de refra¢do n; e n; simplificam como

E ni—n E 2n;
= R tjo= 2= G.14)
Ey  nj+ng Ey  nj+ng

3.1.2 INDICE DE REFRACAO COMPLEXO

Em geral, é conveniente denotar o indice de refragdo como uma grandeza complexa
i=n+ik (3.15)

onde a parte real é o indice de refracdo n como j4 tratado até aqui. Para entender a parte imagindria
k, vamos considerar uma onda eletromagnética monocromadtica, linearmente polarizada, que se
propaga na direcdo z

E(z,1) = Ege' koD (3.16)

com kg = w/c, como definido na equagdo 2.12. Se substituirmos n — 7 na equacdo acima,

veremos surgir na expressao para o campo elétrico
E(Z, l) — Eoei(flkoz—wt) — Eoe—K(uZ/Cei(nk()Z—a)l‘) (317)

um termo de decaimento exponencial dependente de «, a parte imagindria de 7i que por isso €
também chamada de coeficiente de extingcdo. Posto de outra forma, em termos da intensidade®

I « EE* daonda 3.17, a expressio
[ = Ipe 2 = [he™? (3.18)

assume a forma da Lei de Beer” da absorcao [4], onde

kw4
=22 27K (3.19)
c A

€ chamado coeficiente de absorcdo e estd diretamente relacionado com «. Pode-se dizer,
portanto, que o indice de refracio complexo rege a interacdo da luz com o meio [119]. Enquanto

a parte real carrega informacao da velocidade da propagacdo, a parte imagindria estd relacionada

6Ver secdo §2.1.3.
7August Beer (1825 — 1863).
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com a perda de energia devido a absorc¢do da radiacdo pelo material. Ademais, sabemos por
experiéncia que esses fendmenos costumam depender da frequéncia da onda eletromagnética,
como no caso da dispersdo das cores que compdem a luz branca por um prisma, ou na absor¢cao
seletiva de frequéncias, responsdvel pela coloracao de muitos materiais 6pticos, como rubis que
sdo vermelhos pois absorvem luz azul e verde, mas ndo vermelha [4]. Dessa forma, 7i ndo deve

ser uma constante, sendo que deve exibir uma dependéncia

i(w) = n(w) +ik(w). (3.20)

3.1.3 PERMISSIVIDADE COMPLEXA

Definido como a razao entre as velocidades da luz no vacuo e em um meio dielétrico, o
indice de refracdo (real) n = ¢ /v pode ser escrito em termos da permissividade relativa € = €/
como

po YEE Ve, (3.21)

VHoEo

onde usou-se o fato de que a resposta magnética da matéria € tipicamente negligencidvel em

frequéncias dpticas e portanto a permeabilidade relativa u, = p/uo pode ser aproximada a 1 [4].
O que essa equacao 3.21 nos diz € que se definimos o indice de refracio como uma grandeza

complexa, também deve sé-lo a permissividade, ou seja

&(w) = € (w) +ie(w) = (), (3.22)

com coeficientes €| e €; que podem ser obtidos através da expressdo 3.15 como

€ =n’ -« (3.23a)

€ = 2nk. (3.23b)

Uma vez que modelos para a permissividade complexa de materiais podem ser construidos
classicamente para isolantes através da teoria de Lorentz, para metais através da teoria de
Drude, ou para semicondutores através de uma combinacdo das duas, por exemplo e sem citar
outros modelos quanticos, essa conexao com o indice de refracdo complexo € importante para

relacionar medidas dpticas com as propriedades eletromagnéticas do meio [119].
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3.2 THz-TDS POR TRANSMISSAO

As técnicas de espectroscopia Opticas podem ser divididas entre aquelas que estudam
a radiacdo naturalmente gerada pelo objeto de interesse (espectroscopia de emissdo), ou por
aquelas em que uma fonte externa € utilizada para iluminar um material que serd analisado pela
transmissao, reflexdo, polarizacao, ou espalhamento dessa luz de prova [119] (espectroscopia

de absorgcao/impedancia [84]). A THz-TDS se enquadra nessa segunda categoria.

Modulagao

Laser fs

Y’WWW“—’ Emissao

de THz
Linha de atraso Recuperagao L %V

de sinal
4"( > Deteccgao
—affjj—  de THz

Amostra

Ficura 3.4 Esquema genérico de uma montagem experimental para medidas de THz-TDS
por transmissdo. Um laser de femtossegundos fornece pulsos dpticos que sdo separados para
bombear a emissdo e acionar a detec¢do de pulsos de THz propagados através de uma amostra.
A recuperag@o do sinal depende de uma modulagcdo na emissdo enquanto que sua resolucao
temporal € controlada por uma linha de atraso.

O arranjo experimental construido para esse trabalho se baseia na THz-TDS por trans-
missdo. Mais detalhes sobre a montagem sdo discutidos no capiturLo 5. Por ora, o esquema
genérico apresentado na FIGURA 3.4 € suficiente para contextualizar e desenvolver, nessa secao,
os conceitos gerais da técnica que independem dos métodos escolhidos para a geracdo e detec-
¢ao de pulsos de THz de banda larga®. A estrutura basica contida nesse esquema se assemelha
bastante a técnicas de bombeio-prova®. Pulsos 6pticos de femtossegundos sdao fornecidos por

um laser e posteriormente separados em dois caminhos 6pticos distintos. Dentre eles, o caminho

8Evidentemente, desde que sejam métodos compativeis com a estrutura geral do esquema da FIGURA 3.4, como
os apresentados na se¢do §2.3. Em linhas gerais, métodos cuja emissdo seja bombeada e a detecgao seja acionada
por pulsos 6pticos de femtossegundos.

9Técnicas em que um pulso de bombeio € utilizado para excitar uma amostra, enquanto que um pulso de prova é
utilizado para investigar fendmenos ultra rapidos controlando o atraso temporal entre eles. Vide por exemplo [120]
ou dissertagdes e teses defendidas anteriormente pelo grupo [121-124].
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de emissdo é o responsavel por conduzir os pulsos (de bombeio) até a emissao de THz, onde
servirdo de bombeio para o método escolhido. De outro modo, o caminho de detec¢do direciona
os pulsos (de leitura) para a detec¢do do THz, onde atuardo como o gatilho das medicoes.
Para completar essas definicdes mais 6bvias, nos referiremos ao caminho que os pulsos de THz

percorrem entre a emissdo e a detec¢do como caminho do terahertz.

3.2.1 RECUPERACAO DO SINAL COM RESOLUCAO TEMPORAL

Ser uma técnica espectroscopica no dominio do tempo significa que o sinal recuperado
serd escaneado no tempo, fornecendo uma medida do perfil temporal do pulso da radiacao de
interesse, o qual serd posteriormente decomposto espectralmente (ver secdo §3.2.2). Antes
disso, e voltando ao esquema da FIGURA 3.4, o elemento responsavel pela resolucdo temporal da
THz-TDS € a chamada linha de atraso, geralmente composta por um par de espelhos'® montados
em uma plataforma motorizada de tal forma que os feixes de entrada e de saida permanecam
paralelos a0 movimentda-la para frente ou para trds. Dessa forma, podemos encurtar ou alongar
o comprimento de um dos caminhos Opticos (de emissdao ou de detec¢do), garantindo que o

alinhamento do resto do caminho ndo seja perdido.

Como discutido anteriormente na se¢dao §2.3 um sinal ndo-nulo sé deve ser medido pelo
detector quando atingido simultaneamente por um pulso de leitura e por outro de THz. Deve-se
destacar, entretanto, que o pulso de THz é significativamente mais longo do que o do laser™, e
por isso ao se controlar o atraso entre a chegada de ambos — ou, equivalentemente, a posi¢do da
linha de atraso — o formato temporal do campo elétrico do terahertz ETy, pode ser escaneado.

De fato, a medi¢ao pode ser generalizada matematicamente como [9]

S(t) oc Ip(t) ® ETH (1) = 6(1) ® ETH (1) = S(1) o ETn, (1), (3.24)

ou, em palavras, o sinal S(7) medido no instante ¢ 12 é proporcional a convolugao entre o perfil
de intensidade do pulso de leitura I, e o campo elétrico Ety,. Nao obstante, com a hipdtese

do pulso laser consideravelmente mais curto do que o THz, uma aproximagdo de I, por uma

100y um retrorefletor.

1 Alguns picossegundos contra ~ 100 fs [9].

2De forma mais cuidadosa, o sinal S medido deve ser uma fun¢do de Ar = t; — tTy,, O atraso entre os instantes
em que o pulso de leitura e o de THz chegam ao detector. Entretanto, € sempre possivel escolher a origem temporal
de forma que fty, = 0 e f, = t. Por isso usamos S(¢) ao invés de S(Af).
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Ficura 3.5 Ilustracdo simples de um escaneamento temporal com THz-TDS. A curva verde
apresenta uma medicao real do campo Ety, de um pulso de terahertz no dominio do tempo, com
uma duracdo tipica de ps. As curvas em vermelho representam o perfil de intensidade de um
pulso de leitura /; (simulado como Gaussiano com uma duracdo de 100 fs na FWHM) utilizado
para acionar a deteccdo, para diferentes atrasos com relacdo ao THz no detector. Os quadrados
verdes sdo os pontos experimentais coletados em cada um desses atrasos. Acima, pode ser
visualizado um esquema do deslocamento da linha de atraso para cada pulso laser representado.

distribuicdo delta reduz o sinal medido simplesmente a S(¢) oc E7p,(?).

A FIGURA 3.5 ilustra o papel da linha de atraso na recuperagdo do sinal com resolucao
temporal. A curva verde apresenta o perfil temporal do campo elétrico de um pulso de terahertz
que chega ao detector com uma duragdo tipica de picossegundos. Como os pulsos do laser
acionam a medida, diferentes atrasos entre I, (curvas vermelhas) e Ety, resultam em diferentes
pontos (quadrados verdes) efetivamente medidos. No caso desse gréfico, a origem do eixo x foi
escolhida de forma que o atraso seja considerado nulo quando o pico de /; se sobrepde ao pico
de EtH,. Acima, um esquema do funcionamento de uma linha de atraso instalada no caminho de
deteccao!® mostra os respectivos deslocamentos que geram os diferentes atrasos representados
no grafico. Como um deslocamento AL aumenta ou diminui o caminho 6ptico em 2AL, o atraso
correspondente serd dado por

2AL

At = —, (3.25)
c

considerando que o feixe se propaga no ar com uma velocidade ¢ ~ 0,3 mm/ps. Dessa forma,
o problema de uma resoluc¢do temporal de fracdes de picossegundos se reduz a uma resolugdo

espacial de fragdes de milimetros.

3Se instalada no caminho de emissdo, o que muda € apenas o sentido do deslocamento (ou o sinal do atraso).
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3.2.2 OBTENCAO DA INFORMACAO ESPECTRAL

Uma vez que estamos interessados na banda de frequéncias que compdem o pulso de THz,
precisamos de um método para extrair essa informacao do sinal medido no dominio do tempo.
Em termos de ondas monocromaticas (equagao 2.9), o campo Ety,(t) pode ser escrito como
uma superposicao

E(t) = / +OOE(Q))e—W dw, (3.26)

o
onde, a partir de agora, passamos a omitir o subscrito THz quando o contexto for evidente. Nessa
expressdo, E (w) carrega as informagdes de amplitude e de fase para cada frequéncia que integra
o pulso, e pode ser determinada através de uma transformada de Fourier#

E(w) = i

+0co
/ E(1)e" dr. (3.27)
2r )_

oo

Nesse sentido, a equagdo 3.26 também pode ser chamada de transformada inversa de Fourier
de 3.27. Por conseguinte, se sabemos a expressdao de E(f), uma resolu¢do analitica de 3.27

permitiria a determina¢do do espectro complexo
E(w) = A(w)e?, (3.28)

escrito aqui em termos de uma amplitude A e de uma fase ¢, ambas dependentes da frequéncia
angular w. No entanto, as medidas experimentais ndo retornam a forma analitica de E(t), senao
que uma amostragem discreta (E, ;) =0,1,..v—1 finita de N pontos. Isso posto, 3.27 deve ser
substituida por uma transformada discreta de Fourier (DFT), performada numericamente através
de um algoritmo de transformada rapida de Fourier (FFT) [126], por exemplo. Dessa forma,

teremos acesso a uma amostragem discreta (Ey, Wk)k=01,.N-1 de E(w).

Um cuidado que deve ser tomado ao se realizar a andlise espectral do pulso de THz
estd relacionado ao fato de a expressdao 3.27 ndo ser a unica definicdo possivel para uma
transformada de Fourier. Em geral, outras defini¢des se diferenciam no fator de normaliza¢do que
multiplica a integral ou no sinal do argumento da exponencial, de acordo com conveng¢do adotada.
Evidentemente que aqui a defini¢do 3.27 € particularmente desejavel, ja4 que a transformada

inversa 3.26 € compativel com a convengao que adotamos em 2.9.

4 Jean-Baptiste Joseph Fourier (1768 — 1830). Ver [125], por exemplo.
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Na pratica, o fator de normalizacdo adotado pelo algoritmo ndo tem muita importancia, ja
que as medidas de transmissd@o com a THz-TDS devem ser sempre comparadas com um sinal de
referéncia (ver se¢do §3.2.3). Por outro lado, um sinal invertido no argumento da exponencial
pode gerar problemas com a fase de ¢(w). Mesmo que seja esse 0 caso, ndo € necessario
reescrever o algoritmo, bastando apenas tomar o complexo conjugado da saida da transformada,
jé que

. 1 +oo .
E'(w) = E/ E(t)e ' dt, (3.29)

para E (w) como definido em 3.27.

Por fim, os graficos da riGurA 3.6 trazem um exemplo do processo da obtencdo da
informacdo espectral de uma medida real coletada no laboratério. A esquerda encontra-se o
sinal recuperado no dominio do tempo, o qual é proporcional ao campo elétrico do pulso de
THz. A direita, performando uma FFT adequada, as informacdes de amplitude e de fase na

banda de frequéncias do pulso, plotadas nos graficos, puderam ser calculadas através de

@ ¢(w)=arg|Ew)], (®) A(w):\/[ReE(w)]2+[ImE(a))]2. (3.30)
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Ficura 3.6 Exemplo de andlise espectral de um pulso de terahertz medido através da THz-
TDS. Em (a), o sinal medido no dominio do tempo € proporcional ao campo elétrico do THz.
Ap06s performar uma FFT, as informacdes de fase (B) e de amplitude (c) estdo plotadas para a
banda de frequéncias que compdem do pulso.
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3.2.3 OBTENCAO DO COEFICIENTE DE TRANSMISSAO COMPLEXO

O fato de os detectores de terahertz utilizados na THz-TDS medirem efetivamente o campo
elétrico E(t) dos pulsos ao invés de apenas a intensidade oc |E(¢) |2, como no caso de detectores
convencionais de radiacio, confere a essa técnica vantagens significativas. Como ja discutido
anteriormente, uma medida de transmissdao com a THz-TDS permite a extra¢dao do indice de

refracdo complexo. Para isso, definimos o coeficiente de transmissdo complexo como

Ea(w)

T(w) ) Eref(w)’

(3.31)
onde E, e E.f sdo, respectivamente, os campos elétricos dos pulsos de THz de interesse e de
referéncia como medidos pelo detector. Por exemplo, E, pode ser o sinal recuperado apés ser
transmitido por uma amostra, ao passo que Ey.r seja 0 medido quando a retiramos do caminho,
como ilustrado pela Ficura 3.7. Nota-se que a amplitude de 7 se relaciona com a transmitancia

T — como definida no inicio da secdo §3.1 — através de

|Ea(w)|2

T(w) = ——
|Eref(w)|2

= |T ()| = [Re T (@)]* + [ImT ()]’ (3.32)
De outro modo, veremos na secao §3.3 que modelos para a transmissao dependem de 7i = n +ik.

Assim, a extragdo do indice de refragdo complexo depende da resolucio de problemas do tipo
7~—(”a K’ (L)) - ﬁxp(w) = T(n’ Ka w)eigo(n,K,w) - 7f)—Xp(O‘))ei(pexp(ll\)) = 07 (333)

onde 7, ¢ sdo a amplitude e a fase da transmissdo, respectivamente, enquanto que 7, k dependem
de w como ja definido em 3.20. Além disso, quantidades sem indice sdo referentes ao modelo

considerado enquanto que o indice exp denota os resultados experimentais.

Ei(w) Ea(w) Ei(w) Eref(a))
—_— detector = >» detector

(a) (B)

Ficura 3.7 Representagao esquematica da transmissdo por uma amostra simples (a) e da
medida de referéncia ao retird-la do caminho (B). Ej(w) € o espectro do pulso de incidéncia,
enquanto que E,(w) € o do transmitido pela amostra, e E.f(w) o de referéncia.
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3.3 ALGUNS MODELOS PARA A TRANSMISSAO pOo THz

Nessa secdo, vamos construir alguns modelos para a transmissao de pulsos de THz através
de amostras homogéneas, planas e de faces paralelas, que sejam crescidas ou ndo sobre um
substrato com as mesmas exigéncias de homogeneidade e paralelismo. Somado a isso, vamos
assumir que o feixe de THz incide perpendicularmente a superficie da amostra, para que ndo
precisemos considerar desvios por refracdo. Apesar das condi¢des elencadas acima, uma
variedade de sistemas podem ser analisados por esses modelos, os quais podem inclusive se

tornar bastante complexos.

3.3.1 AMOSTRA SEM SUBSTRATO

Vamos comecar pelo cendrio mais simples, para medidas de transmissao com a THz-TDS
em amostras sem substrato. A FIGURA 3.8a ilustra o comportamento que se espera para uma

amostra de espessura d e indice de refracdo complexo 7.

(a) (B)

_________________________________

_=_
o

no Ea(w) Eref(w)
Y Y

Ficura 3.8 Esquema simplificado para a transmissdo de THz através de uma amostra de
espessura d e indice de refracio complexo 7i;, sem substrato. (a) Considerando que Ej seja o
campo que incide a amostra, sua por¢ao nao refletida pela primeira face € propagada em dire¢ao
a segunda. Muiltiplas reflexdes internas podem ocorrer e contribuem no campo transmitido Ej.
(8) Medida de referéncia, ao se retirar a amostra do caminho do feixe de THz. Nesse caso Eef
s6 se difere de E; por um ganho de fase ao propagar o ar por uma distincia d.

Seja Ej o campo de um pulso de THz que, ao se propagar no ar com um indice de refracao
no = 1, acaba por incidir perpendicularmente a superficie da amostra. Nessa interface, uma

parte do pulso serd perdida por reflexdo, enquanto que a por¢do restante serd transmitida de
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acordo com o coeficiente de Fresnel>, dado por
Fp= —2— (3.34)

para um feixe que deixa um meio com #i; e € transmitido para outro com 7. Dessa forma, no
caso em que estamos tratando, o campo elétrico transmitido pela primeira face da amostra sera
Eifo1. Agora, definindo o fator de propagacdo por uma distincia d em um meio de indice de
refracdo 7i; como

pa,j = emiwdle, (3.35)

o campo elétrico que atinge a segunda face da amostra dever4 ser dado por E;fo; p4.1. Novamente,
nessa interface com o ar, uma parte do pulso serd transmitida de acordo com o coeficiente 7,
enquanto que a outra parte € refletida e retorna em dire¢c@o a primeira face. Apesar disso, dessa
vez a reflexdo nao serd totalmente perdida, ja que ao atingir a primeira face ela pode ser refletida
novamente em direcdo a segunda e assim por diante. Sendo assim, lembrando que o coeficiente
de Fresnel para a reflexdo € dado por

iij— i

rik = (3.36)

ﬁj+l’~lk’

o campo elétrico finalmente transmitido pela amostra, considerando a ocorréncia de multiplas

reflexdes internas, podera ser escrito como

E, = Eifo1pa, [1 + Fiopa Fo1pa, + FloPa,1Fo1Pa,1F10Pa,1F01 T + - | fio
= Eifo1pay [1 + Eiforpay + (Eiforpan)* + -+ | fio (3.37)

= Eif~01pd,1FP2010f~10,

onde prj ¢ € 0 fator de Fabry-Pérot [127] para M reflex3es internas no meio com 7i; que possui

interfaces com os meios 7i; € 7iy a uma distancia d entre si
M
M ~ o~ 2 m
FPy ke = Z [7xiFee(pas)®] - (3.38)
m=0

Embora em 3.37 tenhamos chegado a uma expressao para E,, ela ndo serd de muito uso se

nao soubermos a forma de Ej. E por isso que se faz necessario uma medida de referéncia como a

5Vide equagdo 3.14.
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ilustrada pela FIGURA 3.8B. Ao se remover a amostra, Er serd dado simplesmente pela evolucdo

de E; ao continuar se propagando no ar por uma distincia d, sem transmissoes ou reflexdes

Ewet = Eipayp. (3.39)

Finalmente, o coeficiente de transmissao complexo poderd ser obtido ao se inserir as expressoes
3.37e3.39em 3.31

= o o o Pdl
T = tmthFPd,Olop_' (3.40)

5

Antes de expandir essa expressao e explicitar suas dependéncias com n, k € w, existem algumas

situacdes especificas que podem ser tratadas em separado.

3.3.2 AMOSTRA ESPESSA SEM SUBSTRATO

Considerando que a amostra sob andlise seja espessa, podemos levantar a hip6tese de
que k < n, ja que ela deve ser suficientemente transparente, uma vez que algum sinal esteja
chegando ao detector a despeito de sua espessura. Assim, podemos aproximar os coeficientes
de Fresnel em 3.40 como quantidades reais'®, que por isso contribuirdo apenas na amplitude
de 7, enquanto que a fase serd determinada exclusivamente pelos fatores de propagagio 3.35.
Porém, antes de prosseguir falta estabelecer o que define que a amostra seja considerada espessa,
em termos do modelo que estamos construindo. Primeiramente, notemos que a expressao 3.40

permite que 7 seja expandida como
T=FO 47O q@ g (3.41)

sendo 7™ o coeficiente de transmissdo da m-ésima reflexdo. Com isso, trabalhando 3.40 com

as hipéteses levantadas acima, podemos obter a fase de cada 7 ™) como

(p(o) =(n-1wd/c

90(1) =Bn-1wd/c
(3.42)
(,0(2) = (5n-1)wd/c

6] ¢. i(n, k) ~ t(n) para a transmissdo e 7(n, k) ~ r(n) para a reflexao.
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ou seja, as multiplas reflexdes estao igualmente espagadas de acordo com uma diferenca de fase

que pode ser calculada através de
Ap = "™ — oM = 2pwd/c, (3.43)

para duas reflexdes subsequentes. No dominio do tempo, isso significa que cada reflexdo deve

chegar ao detector com um atraso em relacao a anterior dado por

_ Ay 2nd
T w ¢

At (3.44)

No contexto do modelo que estamos construindo, uma amostra serd considerada espessa
se pudermos parar a medida antes da chegada da primeira reflexdo, contanto que a transmissao
principal esteja inteiramente contida nessa janela de tempo. Matematicamente, isso deve ocorrer
se At > TthHz, com o termo do lado direito sendo a duragdo do pulso sem as reflexdes. Como

tipicamente 77y, estd na ordem de grandeza de ~ 10 ps, d deve ser tal que

nd ~ 1,5mm, (3.45)

considerando ¢ ~ 0,3 mm/ps. Nesse caso, 7 serd determinada apenas pela transmissao princi-

pal, ou seja
T =FO = 11,024L (3.46)
Pdo
o que expandindo resulta em
7 4n —kwd/c ji(n-1)wd/c
T (n,k,w)=———e e , (3.47)

(n+1)2

onde substituimos n; = n, k| = « para simplificar a notacdo, ja que ng foi considerado 1 por

hipétese para o ar. Comparando essa expressao com a equagao 3.33, chegaremos ao seguinte

sistema 4
_ n —kwd/c —
T (n,k,w) = il e Texp(w) (a) aa8)
p(n,w) = (n-1Nwd/c = (Pexp(w) (b)

de onde o indice de refacdo n(w) pode ser extraido primeiramente ao se resolver 3.48b, sendo

posteriormente inserido em 3.48a para que o coeficiente de extin¢ao « (w) possa ser determinado.
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Em resumo
n(w) = 1+ é‘/’exp(a))a (a) (3.49)
< (n(w) + 1)? :
k(w) = ~d In W(]gxp(w) : (b)

E importante destacar entretanto que, como a resolugdo espectral 6w /21 = §v = 1 /Tiedida, COM
Tmedida @ janela temporal da medida limitada por Ar dada em 3.44, a resolucao espectral maxima

sera

0.15
Vi = —— = =M o Sy ~ 0.1 THz, (3.50)
2nd nd

usando a estimativa 3.45 para a ordem de grandeza de amostras espessas.

3.3.3 FILME FINO SEM SUBSTRATO

Vamos considerar agora a situagdo oposta do modelo que foi construido na sec¢do §3.3.2.
Se l4a restringimos o tratamento a amostras que sejam espessas o suficiente para podermos separar
a transmissao principal das demais reflexdes internas, aqui vamos supor que um grande nimero
de reflexdes (que iremos aproximar por infinitas) possam ser captadas na janela de tempo da
medida. Dessa forma, ndo poderemos mais negligenciar o termo de Fabry-Pérot em 3.40. Por
outro lado, se continuarmos com a hipétese de amostras de baixa absor¢ao (k < n), o modelo

que vamos construir aqui nada mais serd do que uma corre¢ado de 3.46 pelo fator FP

7 =7OFp, (3.51)
ou em termos da amplitude e da fase
7 = 79 |FP|, (a)
(3.52)
¢ = ¢ +arg(FP), (b)

onde arg(Z7) é o argumento de uma quantidade complexa 7 e FP é dado pela soma dos termos de

uma série geométrica infinita

(o) - -1
FP = FP3y)0 = Z (ropax)?]" = [1= (riopa)’] . (3.53)
m:
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Inserindo 3.52 no problema 3.33, ¢ comparando com 3.48 e 3.49, n(w) e x(w) devem ser

determinadas por

n(w) = n'”(w) - d — arg[FP(n, k, w)], (a)

(3.54)

k(w) = K2(w) + — In|FP(n, k, w)|, (b)
wd

em um sistema resolvido, em geral, através de métodos iterativos — o primeiro deles apresentado
por Duvillaret er al. em [127]. Nao obstante, podemos considerar um caso particular para filmes
finos, com espessuras tais que a diferenga de fase entre as reflexdes internas seja muito pequena,
Ap < 1, ou seja

nwd/c < 1 = (nd)y=1TH, < 50 pm. (3.55)

Nesse caso, podemos considerar uma aproximacao linear [128] para o termo de Fabry-Pérot
- . -1 -
FP = [1 = (riopa1)?] ' [1 - (rloel"wd/C)Z] ~ [1=riy(1 +2inwd/c)| "= FPg (3.56)

onde usamos a hipdtese k < n e expandimos p, 1 em torno de d = 0 até primeira ordem. A

amplitude do fator FPg para filmes finos serd dada por

(n+ 1)2
4n

[FPe| = [(1 = 1) + 2rinwd /0] ~ (1 —r%o)_l = (3.57)

usando a condi¢do 3.55 para rejeitar termos quadraticos de nwd/c. Ja o argumento de FPg pode

ser calculado através de

2
. =y (1) (3.58)

arg(FPg) = — arctan (
~ o 10

—eronwd/c) N 2r%0na)d/c 1 wd

Finalmente, substituindo as equagdes 3.57 e 3.58 em 3.54, podemos calcular ng(w) e

kg (w) para filmes finos como

2c
nff(w) = \/1 + dﬁoexp(w) (a) (3.59)
ki(w) = _@ In [%Xp(w)] ) (b)

lembrando que essas expressoes so sdo validas para amostras com baixa absor¢ao e uma espessura

que satisfaca a condi¢@o 3.55.



50 CapiTUuLO 3. ESPECTROSCOPIA DE TERAHERTZ NO DOMI{NIO DO TEMPO

PeErRMISSIVIDADE cOMPLEXA Toda a andlise acima foi construida sob a hipétese de x < n.
Entretanto, essa condi¢do pode ser bastante restritiva quando tratamos de filmes finos, ja que
mesmo que sua absor¢do ndo seja negligencidvel, sua pequena espessura ainda deve permitir
transmissoes, ao contrario do que foi discutido para o caso de amostras espessas. Dessa forma,
se mantivermos o limite de filmes finos (condi¢do 3.55) e adicionarmos uma hipdtese menos

restritiva para o coeficiente de extincao, a saber
kwd/c < 1, (3.60)

podemos desenvolver o coeficiente de transmissdo complexo 3.40 como

(7- — fei(ﬁ—l)wd/c [1 _ f€2iﬁwd/c]_l

_ fpiwd/c [e—iﬁwd/c _ Feiﬁwd/c]_l

3.61
= fe~ @4/ [(1 - F) cos(fiwd[c) — i(1 + F) sin(fiwd /c)] " Gob

fiwd ™!
~ f[(l -7 —i(l +f)—]
c
onde, para simplificar a notagdo, usamos 7 ¢ 7 para denotar os coeficientes de Fresnel totais
(nesse caso f = fg1fjpe 7 = f%o). A aproximagdo feita na ultima linha € devida a uma expansao
de primeira ordem em torno de d = 0 [129]. Agora, como pode ser mostrado que 7 = 1 — 7, a
expressao 3.61 pode ser rearranjada como

~ -1
- Aiwd

T=|1+it -2 (3.62)

Substituindo 7 = 47i/(7i + 1), chegamos finalmente a

. 2
T (@) = e T edle (3.63)

Essa expressao € de grande interesse pois quando inserida no problema 3.33 permite uma deter-

minagio direta da permissividade complexa” & = /i através de 7 obtido experimentalmente:

1 c
&Glw)=2i——-1]— -1. 3.64
(w) (@) " (3.64)

7Ver equagdo 3.22 apresentada na secdo §3.1.3.
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3.3.4 AMOSTRA CRESCIDA SOBRE UM SUBSTRATO

E bastante comum que amostras que desejamos analisar com a THz-TDS tenham sido
crescidas sobre algum substrato. Com isso, 0 modelo de transmissdo desenvolvido em §3.3.1,
na forma do coeficiente de transmissao complexo 3.40, deverd ser modificado e se tornard mais
complexo ao se considerar os efeitos das novas interfaces e da propagacdo no novo material. A
FIGURA 3.94 ilustra o comportamento esperado para uma amostra de espessura d e indice de
refracdo complexo 7i1, crescida sobre um substrato de espessura D e indice de refracdo complexo

nj.

(a) (B)

no Ea(w) Eref(w)
\ \}

Ficura 3.9 Esquema simplificado para a transmissdo de THz através de uma amostra de
espessura d e indice de refracdo complexo 71, crescida sobre um substrato de espessura D e
indice de refragdo complexo 7i;. A descri¢ao do que acontece aqui € bastante similar ao esquema
da FiGura 3.8, com as diferencas: (A) o campo que deixa a amostra, com as contribui¢oes
das multiplas reflexdes internas, € transmitido para o substrato, onde também podem ocorrer
multiplas reflexdes. O campo finalmente transmitido em direc@o ao detector contabiliza todos
esses efeitos referentes a amostra e ao substrato; (B) para a medida de referéncia, substituimos
0 sistema amostra+substrato por outro somente com o substrato de mesma espessura D.

O desenvolvimento aqui serd bastante similar ao caso sem o substrato (§3.3.1). Novamente,

um pulso de THz que se propaga no ar (n9 = 1) incide perpendicularmente a superficie da

amostra com um campo E;, cuja porcdo transmitida serd dada por E;fp;. ApSs percorrer
a extensdo da amostra, um campo Eifo1 pa,1 deve atingir a segunda face. Na sequéncia, a

transmissao para o substrato deverd contabilizar as multiplas reflexdes internas na amostra, ou

[ee]

2012112 A propagacdo no substrato ocorre de forma analoga, considerando

seja, Eifo1pa,1 FP

apenas o indice de refracdo e a espessura diferentes. Portanto, apds a ocorréncia de multiplas
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reflexdes dentro do substrato, o espectro finalmente transmitido pelo sistema em dire¢do ao
detector serd dado por

E, = Eifo1pa,1 FPY 1,112 0 2FPY 150f2- (3.65)

Ainda precisamos de uma medida de referéncia em que novamente retiraremos a amostra
do caminho, mas dessa vez deixando o substrato!®. Esse cendrio € ilustrado pela FIGURA 3.9B.
A descri¢do do campo E serd analoga a desenvolvida acima, porém substituindo a amostra

por ar:

Evef = Eipa,0l02p p 2P o50f20- (3.66)

Finalmente, o modelo para o coeficiente de transmissao complexo serd dado por

F = E, fo1712 FP012FPD 120 pa.1 (3.67)
Eret f02 FPY 00 Pdo
podendo também ser escrito como
7 =FPLoL (3.68)
Pdo

se definirmos 7 como o coeficiente de Fresnel para a transmissao e FP como o fator de Fabry-Pérot
totais. Posta dessa forma, a equagdo 3.68 se assemelha bastante a 3.40, mudando essencialmente

a dinAmica nas interfaces.

3.3.5 AMOSTRA ESPESSA SOBRE UM SUBSTRATO ESPESSO

Sendo a andlise da resposta Optica da amostra o objetivo principal das medidas com THz-
TDS, € interessante que o substrato sobre o qual ela foi crescida seja escolhido de tal forma
que simplifique o modelo 3.67. Basicamente, bons substratos para THz-TDS por transmissao
devem ser espessos e de absor¢ado baixa na faixa dos THz. Seguindo o que foi discutido na sec@o
§3.3.2, ainda sem levantar hip6teses sobre a amostra, o coeficiente de transmissao complexo
deve simplificar como

_ ind
G = U2 ppe Dl (3.69)

to2 Pdo

BE claro que como a amostra foi crescida sobre o substrato, ndo serd possivel separar um do outro. Nesse caso,
basta substituir o sistema amostra+substrato pelo mesmo substrato usado para o crescimento, agora sem nenhuma
amostra.
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se truncarmos a medida antes da primeira reflexao do substrato. Agora, assim como em §3.3.2,
podemos primeiramente nos restringir ao caso em que a amostra também € considerada espessa,

seguindo a condi¢do 3.45. Dessa forma

G = g0 2 2 Pdl (3.70)
2 Pdo
ou abrindo todos os termos
~ 21’11(712 + 1) —xiwd/c i(ni—
g Mo, K1, — kiwd/c ji(n] l)wd/c. 3.71
(v, m2, k1, ) (m + 1) (m +m) ¢ G711
Com isso, nj(w) e k1 (w) podem ser determinados através de
c
nij(w) = 1+ w_dﬁoexp(w), (a)
(o) = [l @ + Um (@) + @] o
! wd 2n1(w)[n2(w) + 1] P ’

onde n; € calculado exatamente como em 3.49a, enquanto que o coeficiente de extingdo depende
do conhecimento de 7n5(w) do substrato. E interessante notar que 3.72 se resume a 3.49 ao

substituirmos o substrato por ar (ny = ny).

3.3.6 FILME FINO SOBRE UM SUBSTRATO ESPESSO

Ainda considerando um substrato espesso, esse modelo para filmes finos que satisfacam a
condi¢do de espessura dada em 3.55 € absolutamente andlogo ao desenvolvido na se¢do §3.3.3.

De fato, para k < n, vale aqui o sistema 3.54

c
ni(w) = nio)(w) — —arg[FP(ny,ny, k1, w)], (a)
) wd (3.73)
k1(w) = & (@) + = In|FP(n1,my, k1.0)] (b)
com nio) e Kio) dados por 3.72, ¢
FP ~ [1 = riori2(1 + 2inwd/c)] ™" = FPg, (3.74)

novamente ao se linearizar FP através de uma expansdo em torno de d = 0 até primeira ordem,

mas agora corrigindo o coeficiente de Fresnel para a segunda interface com o substrato. A
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amplitude de FPg pode ser aproximada portanto como

-2 _ (1= riorin)~! = (n1 + 1) (n1 +ny)
10712 2ni(ny+1) °

(3.75)

|FPg| = [(1 = riori2)* + (2riorizmiwd/c)?]

enquanto que seu argumento serd aproximado por

(3.76)

=2riprizniwd/c 2riprigniwd/c  wd (ny —1)(n; — no)
arg(FPg) = — arctan ~ =

1 —riori2 1 —riori2 c (ny+1)

Finalmente, substituindo 3.75 e 3.76 em 3.73, podemos calcular n; g(w) e ;. g(w) para
filmes finos cuja espessura satisfaga a condicao 3.55, que tenham baixa absor¢ao, e que tenham

sido crescidos sobre substratos espessos:

nl,ff(w) = \/1 +[1+ nZ(w)]Ld‘Pexp(w)’ (a)
w 3.77)
ki g(w) = —é In [Texp ()] - (b)

Novamente, € interessante se destacar que 3.77 se resume a 3.59 se substituirmos o substrato
por ar, i.e. ny = ng = 1. De fato, os modelos para amostras sem substrato sdo um caso particular

daqueles com substrato.

PERMISSIVIDADE COMPLEXA Mais uma vez podemos trabalhar o modelo para filmes finos
assumindo uma condi¢do menos restritiva para o coeficiente de extingdao. Consideradas as
hipéteses 3.55 e 3.60, todo o desenvolvimento feito na se¢do §3.3.3 pode ser mantido até a

expressao 3.62. Agora, porém, precisamos corrigir o coeficiente de Fresnel como

_ tof 27 1
polofz nl(”2~+ ) ’ (3.78)
to (A1 + 1)(7A +ny)
que inserido em 3.62, leva ao coeficiente de transmissao
-1
- dﬁ2 w) +ny(w
Flw) = |1 - 02T+ m(e) (3.79)
c m(w)+1

que pode ser usado para extrair a permissividade complexa através de medidas experimentais:

£ () (3.80)

&(@) =i [na(w) +1] —

Texp (w)




CapriTuLOo 4

MATERIAIS E INSTRUMENTOS

Nesse capitulo, sdo apresentados alguns dos principais materiais e instrumentos usados

para a construcdo do arranjo experimental para medidas com THz-TDS descrito no capriTuLo 5.

4.1 LASER INFRAVERMELHO DE FEMTOSSEGUNDOS

\ @ £
¥ QJ\ W,y =Samu=s=r

>

(a) (B)
Ficura 4.1 Fotografia do sistema laser Coherent Mira Optima 900-F (recorte B), bombeado
pelo laser de estado sélido Coherent Verdi G5 (recorte A), utilizado para bombear a emissao e
acionar a detec¢do de pulsos de THz no arranjo experimental para THz-TDS.
O coracdo da montagem Optica € o laser infravermelho de femtossegundos usado tanto
para bombear a emissdo quanto para acionar a deteccdo dos pulsos de THz essenciais para a
técnica de THz-TDS. Para isso, o laboratério dispde de um laser ultrarrdpido Coherent' Mira

Optima 900-F, baseado em titanio:safira?, com comprimento de onda A sintonizavel de 700 nm

'Website: https://www.coherent.com/
2Ti:Al, O3, cristal de safira dopado com titanio.
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a 980 nm, operando em um regime de mode-locking (ML) [130] através da técnica de Kerr lens
mode-locking (KLM) [131], com uma taxa de repeticdo de 76 MHz (um pulso a cada 13,2 ns,
aproximadamente). Esse sistema é bombeado por um laser de estado s6lido Coherent Verdi G5,
com A =532nm e até 5 W de poténcia. Algumas especificacdes do sistema sdo apresentadas na

TABELA 4.1, com informagdes extraidas de seu manual [132].

Especificacdo Valor
Poténcia do bombeio 5W
Poténcia média 650 mW
Autocorrelacao™ 200 fs
Taxa de repeticao 76 MHz
Diametro de saida 0,8(1) mm
Divergéncia 1,7(2) mrad
Polarizagao Horizontal

TaBELA 4.1 Algumas especificagdes do sistema laser Coherent Mira Optima 900-F bombeado
com o laser de estado sélido Coherent Verdi G5. Informacdes extraidas do manual [132]. *A
durago tipica do pulso pode ser calculada ao se multiplicar a autocorrelag@o pelo fator de deconvolugéo 0,65 para

pulsos sech?, ou seja, 7, = 130fs.

4.2 PCAS PARA GERACAO E DETECCAO DE THz

Como visto anteriormente na se¢ao §2.3, um dos métodos mais populares para a geragao
e deteccdo de pulsos de THz de banda larga depende das chamadas antenas fotocondutoras
(PCAs). Apesar de serem os dispositivos pioneiros [79], a disponibilidade comercial dessa
tecnologia ainda € consideravelmente recente, embora em franca expansdo. Existe hoje uma
crescente variedade de configuracdes e desenhos de PCAs, como antenas de dipolo simples,
linhas paralelas, bow-tie [133], espiral, entre outras que podem ser encontradas em catdlogos
de produtos. Em geral, cada tipo de antena possui suas vantagens e desvantagens, por exemplo:
algumas funcionando melhor como emissoras e outras como detectoras; algumas fornecendo

poténcias mais baixas em troca de uma largura de banda maior, ou vice-versa.

Devido as caracteristicas da instrumenta¢do em nosso laboratdrio3, tanto a geracao quanto

a deteccao de pulsos de THz via PCAs foram os métodos de escolha para a constru¢do do arranjo

3Poténcia média fornecida pelo laser, por exemplo. Ver se¢do §4.1.
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experimental. Nesse sentido, antenas de caracteristicas intermedidrias sdo mais adequadas para
atender ambas as tarefas. Nessa se¢@o serdo apresentados dois modelos distintos de PCAs que

foram adquiridos para esse projeto.

4.2.1 AnNTENAS TERAS-1

Comercializado pela Menlo Systems*, o modelo TERAS-1 foi o primeiro a ser adquirido
para esse projeto. Trata-se de uma antena de dipolo simples sobre um substrato de arseneto de
galio crescido sob baixas temperaturas (LT-GaAs). Um esquema da estrutura dessa PCA pode
ser visualizado na FiGURra 4.2. A distancia entre os eletrodos do dipolo € de [ = 20 pm, exceto no
gap localizado no centro da estrutura, onde essa separacdo € de ¢ = 5 pm. Segundo a fabricante,
os eletrodos circulam em torno do gap para que ecos sejam evitados.

[
|_|

H
g

Ficura 4.2 Esquema da estrutura de dipolo da antena fotocondutora TERAS8-1, comerciali-
zada pela Menlo Systems. O gap do dipolo estd no centro da estrutura, como pode ser visto na
ampliacdo a direita. A distancia entre os eletrodos é de g = 5Spm no gap e de [ = 20 pm nas
demais regides.

(a)

Ficura 4.3 Fotografia do substrato com a estrutura da antena TERAS-1, comercializada pela
Menlo Systems, montado em uma PCB. O substrato tem dimensdes 5 X 5 x 0,35 mm?. (a) Foto
da superficie do substrato, por onde sdo emitidos ou detectados os pulsos de THz. (B) O outro
lado da placa, onde um furo central permite que a estrutura do dipolo seja iluminada. Desse
lado também encontram-se os contatos utilizados para aplicar Vyi,s ou medir as fotocorrentes.
(c) Fotografia da estrutura do dipolo, capturada com o auxilio de um microscépio 6ptico.

4Website: https://www.menlosystems.com/
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Ao todo, o substrato da TERAS8-1 possui dimensdes 5 x 5 x 0,35 mm? e é colado a uma
placa de circuito impresso (PCB), como mostra a fotografia na FIGURA 4.3A. Os pulsos de
THz serdao emitidos ou detectados através da superficie apontada para cima nessa foto. J4 a
FIGURA 4.3B traz o outro lado da placa, onde um furo centralizado permite que a estrutura do
dipolo seja iluminada com os pulsos de laser de femtossegundos que bombeardo a emissao ou
acionardo a deteccdo dos pulsos de THz. Nas bordas da placa também podem ser vistos os
contatos utilizados para aplicar as tensoes de bias ou para medir as fotocorrentes. Por dltimo, a
ampliacdo apresentada na FIGURA 4.3c corresponde a uma fotografia real da estrutura de dipolo,

capturada em nosso laboratério com o auxilio de um microscépio 6ptico.

Em geral, a radiagdo emitida por uma PCA € extremamente divergente, ja que a antena
tem dimensdes muito menores do que o comprimento de onda do THz [20]. Essa divergéncia
pode ser controlada através do uso de lentes especiais em contato com a superficie do substrato
(do lado em que a radiagdo € emitida, ver FIGURA 4.3A). Essas lentes sao fabricadas com silicio
(S1) de alta resistividade [134], um material que possui um indice de refracdo compativel com
os substratos tipicos, além de uma absor¢ao linear muito baixa e dispersdao quase negligencidvel

no THz [20].

Lente hiper-hemisférica de Si

Ficura 4.4 Diagrama para um feixe de THz em uma lente hiper-hemisférica de silicio ap6s
ser radiado por uma PCA. No caso das antenas TERAS8-1, a lente utilizada tem uma altura
h = 6,2 mm, uma distancia focal virtual de L = 22 mm e uma divergéncia medida de g = 14,5°.

A divergéncia das antenas TERAS8-1 € controlada por lentes hiper-hemisféricas de Si,
como ilustradas no diagrama da ricura 4.4. A divergéncia de saida do feixe de THz é de
B = 14,5°, com uma distancia focal virtual de L = 22mm. O sistema PCA+lente de Si é
montado em suportes como os da FIGURA 4.5, que também integram uma lente de IR, com uma

distancia focal de 7,5 mm, usada para focalizar os pulsos do laser de fs no gap do dipolo.
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Ajuste y Ajuste y Placa
lente IR lente Si PCA

Ajuste z  Ajustex Ajuste x Suporte Suporte
lente IR lente IR lente Si lente Si lente IR

Ficura 4.5 Fotografia dos suportes T8-H2 onde estio montadas as antenas TERAS8-1 com
as lentes de IR que focalizam os pulsos de laser no gap e as lentes hiper-hemisféricas de Si
que diminuem a divergéncia do feixe THz de saida. O suporte fornece um ajuste de 3 graus de
liberdade para as lentes de IR (x, y e z), e de 2 graus de liberdade para as de Si (x e y).

O grande numero de graus de liberdade que podem ser ajustados pelos suportes T8-H2
faz com que o alinhamento do sistema, sobretudo o inicial, seja uma tarefa bastante complicada,
apesar de permitir um maior controle. Isso porque o THz € invisivel, e ndo existem cartdes de
detecc¢ao — como os comumente usados para alinhamentos no IR —devido a seus fétons de baixas
energias. Mais detalhes das dificuldades enfrentadas no alinhamento das antenas TERAS-1 sdo
apresentados na secdo §5.2. Por fim, a TABELA 4.2 traz os parametros de operagdo que devem

ser respeitados para o funcionamento seguro dessas antenas.

Parametro Valor

Tensao de bias <35V
Poténcia do laser < 10 mW
Duracao do pulso laser < 100fs
Comprimento de onda do laser < 800 nm

Taxa de repeti¢do do laser de 80 MHz a 250 MHz

TABELA 4.2 Parametros de operagdo das antenas TERAS8-1 comercializadas pela Menlo Sys-
tems. Informagdes extraidas da brochura do produto [135].
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4.2.2 ANTENAS BPCA

Um segundo par de PCAs foi adquirido para esse projeto. As antenas do modelo bPCA-
100-05-10-800, comercializado pela BATOP>, possuem uma estrutura de dipolo do tipo bow-
tie, pois seus eletrodos t€ém a forma de uma ‘“gravata borboleta”, como mostra o esquema da
FIGURA 4.6, onde também sdo apontadas as dimensdes relevantes do dipolo. Assim como para

as antenas TERAS-1, seu substrato € de LT-GaAs.

i
w

Ficura 4.6 Esquema da estrutura de dipolo da antena fotocondutora bPCA-100-05-10-800,
comercializada pela BATOP. Os eletrodos do dipolo possuem um formato bow-tie, com uma
separagdo de ¢ = Spum no gap que tem uma largura de w = 10 pm. J4 a distancia entre as
extremidades dos eletrodos é de [ = 100 pm.

' A

(a) (B)

Ficura 4.7 Fotografias do dispositivo da antena bPCA-100-05-10-800, comercializada pela
BATOP. (a) A face onde estd montada a lente colimadora de Si. (B) Uma visao lateral do
dispositivo. (c) A face onde estd montada a lente de IR.

A principal vantagem desse modelo, em comparacdo com o TERAS-1, foi a possibilidade
de adquirir as antenas bPCA em um dispositivo pronto para o uso, com contatos ja soldados em
um cabo coaxial e com as posicoes fixas de ambas as lentes de IR e de Si em um dispositivo
compacto, como pode ser visto nas fotografias da FiGura 4.7. Essas antenas podem ser montadas
em suportes simples de lentes de 17, por exemplo. Por outro lado, uma combinagio de suportes
tipicos para espelhos e deslocadores xyz pode ser interessante para um ajuste fino da posi¢ao,

como mostra a FIGURA 4.8.

SWebsite: https://www.batop.de/
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Ficura 4.8 Fotografia do par de antenas bPCA-100-05-10-800 montado em uma combinagio
de suportes tipicos para espelhos e deslocadores xyz para ajustes finos da posi¢ao do sistema.
Como as as lentes de IR e de Si sdo fixas de fabrica, o alinhamento dessas antenas € mais simples
em comparacdo ao modelo TERAS-1 (§4.2.1).

Uma outra caracteristica das antenas bPCA que foram adquiridas € o fato de suas lentes
de Si ndo serem hiper-hemisféricas, mas elipticas colimadoras. Dessa forma, como ilustra a
FIGURA 4.94, o feixe de THz emitido sai colimado do dispositivo, com um didmetro de 2wy =~
20 mm. Deve-se atentar, entretanto, que como esse didmetro € compardvel aos comprimentos de
onda que compdem o feixe de THz, efeitos de difracdo precisam ser levados em consideragao®.
Para essa lente em questdo, se alimentarmos a equagdo 2.31a com wp = 10 mm e frequéncias
entre 0,1 THz e 3 THz, chegamos ao comportamento ilustrado pelo grafico da FiGura 4.98 para

a divergéncia do feixe w(z) apds percorrer uma distancia z.

(a) (8)
Lente eliptica colimadora de Si S
] — O0,1THz [
14 - —— 03THz[
z - —— 1THz |
g ] —— 3THz |
= 12 - B
10 4 — _
T rrrrporrra
0 50 100 150 200

z (mm)

Ficura 4.9 Comportamento de uma lente eliptica colimadora de Si. (a) Diagrama para um
feixe de THz propagado pela lente apds ser radiado por uma PCA. (B) O grafico mostra curvas
simuladas para a divergéncia w(z), através da 2.31a, das diferentes frequéncias que compdem o
feixe que sai da antena bPCA com 2wy = 20 mm.

6Ver se¢do §2.4.
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A FIGURA 4.9B nos diz portanto que as componentes de baixa frequéncia do feixe de THz ja
comecam a divergir bastante apds percorrer distancias da ordem de 100 mm. Essas antenas sdao
portanto ideais para aplicacdes compactas de THz-TDS, mas também podem ser utilizadas em
distancias maiores ao se controlar a divergéncia usando espelhos parabdlicos ou lentes préprios
para o THz. Por fim, a TABELA 4.3 traz os pardmetros de operacdo que devem ser respeitados

para o funcionamento seguro das antenas bPCA.

Parametro Valor

Tensao de bias <20V
Poténcia do laser < I5mW
Comprimento de onda do laser < 800 nm

Taxa de repeti¢ao do laser de 70 MHz a 100 MHz

TaBELA 4.3 Parametros de operacdo das antenas bPCA-100-05-10-800 comercializadas pela
BATOP. Informagdes extraidas do data sheet do produto [136].

4.3 CRristAls DE ZNTE PARA DETECCAO DE THz

Como discutido na se¢do §2.3, outros métodos bastante populares para geracao e detecgao
de pulsos de THz de banda larga dependem de efeitos nao lineares em cristais eletro-Opticos
(EO). Nesse sentido, cristais de telureto de zinco (ZnTe) orientados em (110), comercializados
pela EKSMA Optics’, foram adquiridos para esse projeto. Outras especificagdes do cristal
adquirido sdo apresentadas na TABELA 4.4. Uma fotografia do cristal, montado em um suporte
de 17, pode ser visualizada na FIGURA 4.10a. J4 um esquema das direcdes cristalograficas

relevantes € ilustrado pela FIGURA 4.10B.

Parametro Valor
Altura 10 mm
Largura 10 mm
Espessura 2 mm

TaBELA 4.4 Especificacdes dos cristais ZnTe-2000H comercializados pela EKSMA Optics.
Informacgdes extraidas da brochura do produto [137].

7Website:
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Ficura 4.10 Cristal ZnTe-2000H adquirido, comercializado pela EKSMA Optics. (a) Foto-
grafia do cristal montado em um suporte de 1”. (B) Representacdo esquemadtica das direcdes
cristalograficas relevantes.

E importante destacar que uma geracdo eficiente via retificacio éptica é tipicamente
alcangada através do uso de amplificadores lasers, com energias de pulso® Epyjso maiores do que
1011J [9]. Como no caso do oscilador laser disponivel no laboratério essa energia € muito menor
do que a ideal (Epyso = 650mW /76 MHz ~ 8,5 nJ, usando valores extraidos da TABELA 4.1)
esses cristais foram caracterizados, no ambito desse trabalho, apenas para deteccio de THz
através do efeito Pockels com a técnica de amostragem eletro-Optica de espago livre (FSEOS)®.

Mais detalhes da implementacdo dessa técnica sdo apresentados na se¢do §5.8.

4.4 AMPLIFICADORES LOCK-IN

Em geral, o sinal de resposta da deteccdo de pulsos de THz € bastante pequeno e sujeito a
diversas fontes de ruido de fundo. Por exemplo, a fotocorrente de resposta em PCAs que atuam
como detectoras € da ordem de alguns poucos nano-amperes, enquanto que ruidos térmicos
podem chegar a algumas centenas de nano-amperes [9]. Fica claro, portanto, que a recuperacao

de sinal em uma montagem de THz-TDS exige algum tipo de amplificagdo seletiva.

Uma forma de se conseguir isso € através do uso de amplificadores lock-in (LIA), instru-
mentos que sdo de fato extensamente usados em laboratérios de pesquisa, especialmente em
fisica da matéria condensada experimental [138]. De forma simplificada, podemos conceituar

que um amplificador lock-in mede a amplitude V;; de uma tensao senoidal [139]

V(t) = Vi cos(wot) 4.1)

8Poténcia média pela taxa de repeticdo: Epuiso = P/ frep-
9Ver secdo §2.3.4.
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que tem uma frequéncia fy = wo/2nm sincronizada com um sinal de referéncia. E claro que
para sinais “limpos” ou com ruidos de fundo pequenos o suficiente, essas medidas poderiam
ser realizadas satisfatoriamente através de um voltimetro ou um osciloscépio. Por outro lado,

muitas vezes o sinal de interesse chega ao LIA misturado a ruidos nao despreziveis

Ventrada (t) = Vinteresse (t) + Vrul’do (t) ) (4~2)

onde Veprada € O sinal total fornecido ao amplificador lock-in. Mesmo nos casos em que o
ruido de fundo tem amplitudes muito maiores do que o sinal de interesse, como no caso da
deteccao dos pulsos de THz discutida acima, o LIA consegue extrair Vy com sucesso [140],
ignorando tudo que ndo esteja sincronizado com a referéncia. No caso de pulsos de THz que
sejam gerados via PCAs, essa referéncia pode ser uma modulag¢do de amplitudes introduzida no
laser de bombeio através do uso de um chopper Optico, por exemplo. Detalhes técnicos mais
profundos sobre o funcionamento dos amplificadores lock-in fogem ao escopo desse trabalho,

mas podem ser consultados em fontes como [138-140].

Ficura 4.11 Fotografia do amplificador lock-in Stanford Research Systems modelo SR830
utilizado para os experimentos com THz-TDS.

A fotografia da FiGura 4.11 mostra o amplificador lock-in utilizado nesse trabalho para os
experimentos com THz-TDS. Trata-se de um Stanford Research Systems'© modelo SR830, que
permite ndo s a recuperacao de sinais de voltagem, mas também de correntes. A comunicagao
entre um computador e o SR830 pode ser estabelecida através de portas IEEE-488 (GPIB)
ou RS232, para a automatizacdo da aquisi¢cdo de dados. No APENDICE A, o cépico A.l traz
uma classe bdsica escrita em Python 3, cujas instancias podem ser utilizadas para requisitar
os valores lidos pelo LIA em seus canais 1 € 2 (X em fase com a modulacdo e Y a 90°,

respectivamente).

10Website: https://www.thinksrs.com/
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4.5 LINHA DE ATRASO

Como ja discutido na se¢do §3.2.1, o escaneamento temporal dos pulsos de THz depende
de uma linha de atraso. Na montagem experimental construida para esse trabalho, descrita
no capituro 5, foi usada uma Thorlabs™ ODL100/M, baseada em um estigio de translagao
linear motorizado DDS100/M controlado por um driver Kinesis KBD101. Uma fotografia desse

sistema € apresentada na FIGURA 4.12.

Espelhos

Estdgio de translagdo
DDS100/M

Driver de motor
KBD101

Ficura 4.12 Fotografia da linha de atraso Thorlabs ODL100/M usada nesse trabalho para o
escaneamento temporal dos pulsos de THz em experimentos com THz-TDS.

Com uma translagdo total de ALy,x = 100 mm, o estidgio DSM100/M permite uma
variacdo de até 2A L,x = 200 mm no comprimento do caminho 6ptico em que a linha de atraso
foi instalada. Assim, usando a equacdo 3.25, calculamos o atraso médximo suportado por esse
sistema como Afpn,x = 670 ps, mais do que suficiente para as medidas com THz-TDS. Ademais,
o driver KBD101 permite que o motor seja controlado tanto localmente, quanto remotamente
por um computador através de uma porta USB. No APENDICE A, 0 copIGo A.2 traz uma classe
em Python 3, cujas instancias podem ser usadas para controlar essa linha de atraso, com
métodos minimos necessarios para um experimento de THz-TDS. Por fim, outras especificacdes

relevantes da ODL100/M sdo apresentadas na TABELA 4.5.

UWebsite: https://www.thorlabs.com/
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Especificacao Valor
Delay maximo 670 ps
Resolucao 331s
Translagdo total 100 mm

Velocidade mdxima 500 mm/s

Aceleracdo maxima 5000 mm/s>

TABELA 4.5 Algumas especificagdes da linha de atraso Thorlabs ODL100/M. Informagdes
extraidas do guia de usudrio [141].

4.6 OPTICA PARA O TERAHERTZ

4.6.1 ELEMENTOS FOCALIZADORES/COLIMADORES

Uma vez que os pulsos de THz sejam gerados no dispositivo emissor, eles devem ser
transportados através do ar até o dispositivo detector. No meio do caminho, € evidente que
desejamos manipular esse feixe, o focalizando em um amostra, por exemplo. Devido a alta
condutividade dos metais na banda do THz — resultando em refletincias em torno de 99 % [20]
—, espelhos parabdlicos revestidos com metais comuns como aluminio, prata ou ouro costumam
ser a principal escolha para focalizar ou colimar feixes de THz. De fato a dptica reflexiva
possui o atrativo de introduzir perdas muito baixas por reflexdo ou absor¢do, embora sejam
muito dificeis de se alinhar adequadamente, acima de tudo devido a invisibilidade do THz. Por
outro lado, elementos dpticos transmissivos podem ser facilmente alinhados, mas introduzem
absor¢des que podem levar a atenuacdes das componentes de alta frequéncia do pulso [42]. Em
geral, materiais poliméricos sao amplamente usados para a fabricacdo de janelas e lentes para
aplicacdes com o THz, por serem bastante transparentes nessa faixa de frequéncias [142]. Em
todo caso, pesar as vantagens e desvantagens e escolher entre os diferentes elementos 6pticos

depende das caracteristicas particulares da montagem que se deseja realizar.

Para esse trabalho, foram adquiridos alguns espelhos parabdlicos com revestimento em
ouro, além de lentes fabricadas com polimetilpenteno (TPX). Ao todo, algumas distancias focais
entre 32,5 mm e 228,6 mm estdo disponiveis para esse trabalho. Fotografias e ilustracdes desses

elementos podem ser visualizadas na Ficura 4.13. No caso dos espelhos parabdlicos, existe
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Ficura 4.13 Elementos focalizadores/colimadores utilizados nesse trabalho para manipular
o THz que se propaga no ar. (A) Fotografia de um espelho parabdlico com revestimento em
ouro, de didmetro 76,2 mm (3”) e distancia focal da reflexdo 152,4 mm (6”). (B) Representacdo
esquematica de um espelho parabdlico. (c) Fotografia de uma lente plano-convexa de TPX de
diametro 25,4 mm (17) e distancia focal 32,5 mm. (p) Representacdo esquemadtica de uma lente

plano-convexa.

a op¢do de um furo central que permite que ele seja atravessado por um feixe Optico de até

3 mm, o que serd ttil para a deteccao via FSEOS em cristais eletro-6pticos apresentada na secao

§5.8. Ja no caso das lentes, algumas caracteristicas dpticas do TPX utilizado em sua fabricacao

encontram-se apresentadas na TABELA 4.6.

Especificacdo Valor
Indice de refracio n 1,45 @ 1 THz
Coeficiente de absor¢do « 0,3cm™!

TABELA 4.6 Algumas especificagdes do TPX utilizado para fabricar lentes para o THz. In-
formagoes extraidas do data sheet de uma lente TPX-D25.4-132.5 comercializada pela BATOP

[143].
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4.6.2 POLARIZADORES

A detecc¢do de pulsos de THz baseada tanto em antenas fotocondutoras quanto em cristais
eletro-6pticos depende intrinsecamente da polarizagdao do feixe. De fato, como j4 discutido
na secao §2.3.2, uma PCA s6 pode detectar a componente do THz com polarizagdo paralela a
direcdo do gap de seu dipolo. Por outro lado, como serd visto na secdo §5.8, a eficiéncia da
deteccao por cristais de ZnTe depende da relacao entre o &ngulo que as polarizacdes do THz e do
laser de prova fazem com o eixo z do cristal. Se somarmos a isso o fato de que, tipicamente, os
geradores de THz emitem uma radiacdo que € basicamente linearmente polarizada, chegamos a

conclusao de que os experimentos com THz-TDS sdo também sensiveis a polarizacao [144].

Em geral, os arranjos experimentais para THz-TDS sdo construidos, como serd visto no
cAPiTULO 5, com a detec¢do alinhada a polarizagdo emitida. Essa configuracdo serd suficiente
para analisar amostras cujas respostas nao variem com os diferentes eixos de polarizacdo. Em
contraponto, se o material a ser estudado exibir alguma birrefringéncia, por exemplo, algum

método de se controlar o estado de polarizacao do THz serd indispensdvel.

Polarizadores que atuam na regido do THz sdo encontrados comumente na forma de
grades metélicas independentes [20], os polarizadores de grade (WGP). Para esse trabalho
foram adquiridos alguns WGP-50-40, comercializados pela Anteral'?, que consistem de uma
camada padronizada de tiras de uma liga de cobre e ouro (Cu-Au) fotolitografadas em um

substrato muito fino (135 pm), de baixas absorcao e constante dielétrica na faixa dos THz [145].

Ficura 4.14 Fotografia de um polarizador WGP-50-40 adquirido, comercializado pela Ante-
ral. A ampliacdo a direita foi capturada com o auxilio de um microscépio Optico. As dimensdes
apontadas correspondem aos 10 pm de largura das tiras condutoras e aos 5 pm de espacamento
entre elas. Informacdes extraidas do catdlogo do produto [145].

2Website: https://anteral .com/
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Uma fotografia de um polarizador WGP-50-40 pode ser visualizada na FIGURA 4.14.
Particularmente, na ampliagdo capturada por um microscopio Optico constam as dimensoes
relevantes da grade. As tiras condutoras de 10 pm de largura sdo espagadas a cada 5 pm. Segundo
a fabricante, esses polarizadores sdo adequados para aplicacdes de até 2 THz, fornecendo um

isolamento maior do que 38 dB.

O principio de funcionamento de polarizadores como os WGP € relativamente simples de
se conceituar [20]. Considerando um feixe de THz que incide sua superficie, o campo elétrico
correspondente a componente de polarizagdo paralela as linhas da grade fard com que os elétrons
se movimentem ao longo das tiras condutoras e, com isso, uma parte dessa componente serda
refletida enquanto que a outra parte serd perdida por efeito Joule!*. Por outro lado, a componente
de polarizagcdo perpendicular a linhas da grade deverdo ser transmitidas, uma vez que elas ndo

conseguem induzir muito movimento aos elétrons na largura das tiras condutoras.

4.7 CRIOSTATO

A fim de se possibilitar medidas de THz-TDS em amostras submetidas a baixas tem-
peraturas, a montagem experimental que serd descrita no capiTuLo 5 possui a disposi¢do um
criostato tipo dedo-frio de ciclo fechado DE-202, fabricado pela Advanced Research Systems,
como mostra a fotografia da Ficura 4.15. Esse sistema opera segundo o ciclo de refrigeracao
Gifford-McMahon [146]. Um esquema geral simplificado das diferentes partes que o compdem

pode ser visualizado na FIGURA 4.16.

Ficura 4.15 Fotografia do criostato dedo-frio Advanced Research Systems, Model DE-202.

BNo caso de um polarizador ideal. Na prética, uma por¢do pequena da componente que deveria ser rejeitada
acaba sendo transmitida.
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Ficura 4.16 Esquema simplificado da montagem do criostato tipo dedo-frio de ciclo fechado
utilizado para as medidas de THz-TDS em amostras sob baixas temperaturas, baseado em
informagdes extraidas de seu manual [147].

O expansor € a parte ciclo criogénico que € de fato refrigerada. A ele s@o conectadas duas
linhas de gés e um cabo de energia que se comunicam com um compressor. A primeira dessas
linhas fornece hélio (He) gés de alta pressdo ao expansor, enquanto que a segunda retorna o gas
com baixa pressdo. O controle do fluxo de alta e baixa pressao € feito pelo compressor, enquanto
que uma vdlvula disco, rotacionada por um motor dentro do expansor, alterna a abertura de cada
uma das linhas em um ciclo temporal repetido com precisdo. Uma descri¢cdo mais detalhada
desse processo foge do escopo desse trabalho, mas em linhas gerais, podemos dizer que a
amostra serd resfriada ao estabelecer contato térmico com o porta-amostras, que por sua vez
realiza trocas de calor com o gas, que € resfriado ao expandir de acordo com as diferencas de

pressao no expansor.

Quando fechadas por um invélucro, as partes resfriadas do sistema podem ser isoladas
da temperatura ambiente por uma camada de vacuo produzido por uma bomba turbo, a qual
permite atingir pressdes menores do que 10~ mBar (ou 1072 Pa no SI), operando a 90 000 rpm.
Ademais, um escudo interno € utilizado para minimizar efeitos de aquecimento causados pela
radiacdo térmica emitida pelo invélucro externo, esse tltimo em contato com o ambiente. Por

outro lado, uma janela 6ptica pode ser utilizada para transmitir os feixes de THz em direcdo
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a amostra. Para esse trabalho, foram fabricadas duas janelas de politetrafluoretileno (PFTE)*

com 3 mm de espessura, uma para o THz incidente e outra para o transmitido pela amostra.

O porta-amostras consiste de uma massa de cobre, como mostra a fotografia da Fi-
GURA 4.17, com um furo de 3mm de didmetro para que o THz transmitido pela amostra
nao seja bloqueado. Um Cernox® [148] instalado préximo ao porta-amostras € utilizado para
se aferir sua temperatura através de medidas de resisténcia de 4 pontos com um multimetro de
bancada Agilent 34410A. No APENDICE A, 0 c6pIGO A.3 traz uma classe em Python 3, cujas
instancias podem ser utilizadas para automatizar as medi¢des com o 34410A que se comunica
com o computador através de uma porta USB sob o protocolo GPIB. A calibra¢do do Cernox®
com as respostas de sua resisténcia as diferentes temperaturas pode ser visualizada no grafico

da FIGURA 4.18A.

rta-amostras

Ficura 4.17 Fotografia em detalhe do porta-amostras e do Cernox® instalados no criostato.

Sob essas condi¢des, testes do funcionamento do criostato foram realizados e se encontram
resumidos nos gréaficos das figuras 4.18B e 4.18c. No primeiro deles, podemos ver que o sistema
atinge a temperatura minima — estdvel em aproximadamente 10 K — em torno de 45 min apds o
compressor ser ligado. O comportamento do resfriamento € razoavelmente linear com o tempo
até por volta de 70 K. Ja do gréfico da Ficura 4.18c extraimos a informacao de que, ao desligar
o compressor’s, o aquecimento natural do sistema até a temperatura ambiente € muito mais

lento, atingindo temperaturas maiores do que 150 K s6 depois de transcorridas mais de 3 h.

Uma vez que aquecedores ndo foram instalados no criostato, se atentar a esses compor-

tamentos obtidos para o resfriamento e para o aquecimento pode ser ttil para o planejamento

“Também conhecido como feflon, um polimero com propriedades excelentes para a transmissao de THz [142].
5Depois de a temperatura ter se estabilizado em 10 K. Evidentemente que o bombeamento do vicuo deve ser
mantido operando, caso contrdrio a falta de isolamento térmico com o ambiente pode causar problemas.
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de séries de medidas. Em geral, como a recuperagdo do traco temporal de pulsos de THz nao
¢ instantinea, € preferivel que varreduras dependentes da temperatura sejam feitas no cendrio
em que a variagcdo seja mais lenta, i.e. durante o aquecimento. Mesmo assim, como 0 compor-
tamento nao € linear, a amplitude térmica ao longo de cada varredura deve ser maior para as

temperaturas mais baixas, em compara¢do com as mais altas.
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Ficura 4.18 Medidas do comportamento da temperatura no porta-amostras durante a opera-
¢ao do criostato. (a) Calibragdo do Cernox® com as respostas de sua resisténcia as diferentes
temperaturas. (B) Variagdes da resisténcia do Cernox® (quadrados azuis) e da consequente
temperatura medida no porta-amostras (circulos vermelhos) durante o resfriamento do sistema
de 300K a 10K em fun¢do do tempo decorrido apés o compressor ser ligado. (c) O mesmo
que em (B), mas agora durante o aquecimento natural do sistema a partir de 10 K em funcao do
tempo decorrido apds o compressor ser desligado.



CapriTUuLO 5

IMPLEMENTACAO DO ARRANJO

EXPERIMENTAL PARA THz-TDS

Esse capitulo € reservado a apresentar como se desenvolveu a constru¢do do arranjo ex-
perimental para o cumprimento do principal objetivo dessa tese, a saber, a implementacdo da
técnica da espectroscopia de terahertz no dominio do tempo (THz-TDS). Do principio, a estru-
tura bdasica da Optica para o laser de femtossegundos € apresentada na secdo §5.1, a qual serd
aproveitada em todas as diversas configuragoes 6pticas do THz exploradas nas secdes seguintes.
Em geral, a emissdo e a detec¢do dos pulsos de THz foram dominadas pelas antenas fotocon-
dutoras (PCAs), por exibirem resultados mais eficientes do que a deteccdo por amostragem
eletro-Optica de espago livre (FSEOS) com cristais eletro-6pticos (EO) de ZnTe, como pode ser
visto na secdo §5.8. Entre as antenas, as TERAS8-1 confirmaram sua complexidade de instalagdo,
como predito no capiTuLo 4, de forma que um guia para seu alinhamento € apresentado na secao
§5.2. Apesar disso, elas se adéquam satisfatoriamente a montagens com espelhos parabdlicos.
Ja as bPCA, além de serem mais facilmente alinhadas, se mostram bastante eficientes como
detectoras. Em geral, configuracdes mistas de antenas, como as apontadas nas se¢oes §5.4 e
§5.5, podem ser interessantes. No mais, para além da caracteriza¢do dos métodos de emissao e
deteccao, esse capitulo também trata de solug¢des para lidar com as absorcdes pelo vapor d’dgua
presente no ar atmosférico durante a propagacdo do feixe de THz, e de como polarizadores
de grade (WGP) podem ser empregados em uma configuracdo que permita experimentos de

THz-TDS dependentes da polarizacao, respectivamente nas seg¢oes §5.6 e §5.7.

73
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5.1 CAMINHOS OPTICOS DO LASER DE FEMTOSSEGUNDOS

A montagem Optica de um arranjo experimental para medidas com THz-TDS deve se
iniciar com o alinhamento dos caminhos Opticos do laser que serd utilizado para bombear a
emissao e para acionar a detec¢cao dos pulsos de THz. A riGura 5.1 contém um esquema geral

da montagem que serd discutida a seguir, mas ainda sem detalhar os caminhos 6pticos do THz.

El

Isolador 6ptico

PBS 4/2 L2 L1

—+—

Deteccao

E6l -

Emissao

/2 P2 Optica para o THz

S

Ficura 5.1 Esquema geral dos caminhos 6pticos do laser IR de fs que serd utilizado para
bombear a emissdo e acionar a deteccao dos pulsos de THz em experimentos com THz-TDS.
Nessa ilustragdo, E sdo espelhos, L sdo lentes, 4/2 sdo placas de meia onda, PBS é um cubo
divisor polarizador, e P sdo polarizadores.

P1 4/2 Linha de atraso

Chopper

LAser Comecamos pelo Mira 900-F! que, uma vez instalado e operando devidamente no
regime de mode-locking (ML), ird fornecer pulsos IR coerentes de fs para o sistema a uma
taxa de repeti¢do dada por frep = 76 MHz. Isso significa que o intervalo de tempo entre dois
pulsos subsequentes € de tep = 1/ frep = 13,218, ou equivalentemente que o trem de pulsos se
propaga respeitando uma distancia fixa tp, X ¢ ~ 4 m entre os pulsos a todo instante. Em um
funcionamento tipico, a poténcia média na saida da cavidade do laser é medida em torno de

650 mW para o comprimento de onda de 4 = 780 nm que escolhemos sintonizar?. Idealmente

Mais informacdes sobre esse sistema na secio §4.1.

2Pelos fétons com energias maiores do que o gap de banda do GaAs usado como substrato para as PCAs
adquiridas para esse projeto (ver secdo §4.2). Esse valor também costuma ser o sugerido pelas fabricantes das
antenas.
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a largura de banda desses pulsos deveria estar proxima3® de 10 nm, mas na pratica foi registrada

como aproximadamente 5 nm por um espectrometro CCD.

IsoLADOR 6pTICO O primeiro elemento instalado logo em frente a saida do MIRA é um
isolador optico [27] (bloco vermelho na parte superior da rFicura 5.1). Composto por um
sistema em que um rotator de Faraday € precedido e sucedido por polarizadores que estdo
cruzados entre si, esse isolador Optico tem o intuito de evitar que reflexdes retornem a cavidade

do laser e interfiram na estabilidade do ML.

CORRIGINDO A ALTURA E A LARGURA DO FEIXE O primeiro par de espelhos (E1 e E2) —
instalado apds o isolador 6ptico — € alinhado com a intencdo de subir o caminho 6ptico a uma
altura mais conveniente*. Na sequéncia, um par de lentes convergentes (L1 e L2) pode ser
utilizado tanto para colimar quanto para ampliar o feixe, como em um telescopio [29]: alinhadas
a uma distancia entre si dada pela soma das respectivas distancias focais d = fj + f», a ampliagao
resultante serd igual a f>/f;. As lentes utilizadas podem ser escolhidas, portanto, de acordo

com as caracteristicas dos dispositivos que serdo utilizados para a emissao e a deteccao do THz.

SEPARACAO DOS CAMINHOS 6PTIcOs Como jd discutido na se¢do §3.2, o feixe do laser deve
ser dividido em dois caminhos Opticos distintos: o de emissdo que culminard com a geracao
dos pulsos de THz; e o de deteccao que deve direcionar os pulsos do laser ao detector de THz,
onde atuardo como o gatilho das medidas. Para isso, usamos um cubo divisor polarizador (PBS)
que ird transmitir a componente de polarizacdo horizontal do feixe de entrada, enquanto que
a componente vertical serd refletida por sua interface interna. Dessa forma, se posicionarmos
uma placa de meia onda (1/2) antes do cubo, € possivel se ajustar a propor¢do das poténcias que

sao distribuidas para cada caminho.

CAMINHO DE EMISSAO: LINHA DE ATRASO Para essa montagem, escolhemos instalar a linha

de atraso’ no caminho de emissdo®. Desse modo, apos o feixe ser refletido pela interface interna

3Novamente segundo as especificacOes de fabrica das PCAs adquiridas. Nesse caso, especificamente quanto a
duragdo recomendada dos pulsos de bombeio/leitura.

4Que depende das particularidades da instrumentag@o e do arranjo 6ptico. No caso dessa montagem, elevamos
de 12,1 cm (altura da saida do MIRA) para 14,2 cm (altura de um criostato que planejamos instalar no futuro).

SMais informagdes sobre essa linha de atraso na se¢do §4.5.

6Embora também pudéssemos té-lo feito no caminho de detecg¢ao.
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do PBS, um espelho (E3) pode ser utilizado para alinha-lo com o eixo de translacdo da linha
de atraso, o centralizando no primeiro espelho da plataforma. O feixe sera entdo refletido para
o segundo espelho da plataforma que deverd ser ajustado de forma que o feixe de saida esteja

satisfatoriamente paralelo ao de entrada’.

CAMINHO DE EMISSAO: POLARIZACAO E POTENCIA Uma vez que a linha de atraso tenha sido
propriamente alinhada, um par de espelhos (E4 e ES) pode ser utilizado para alinhar o feixe do
laser para o bombeio do dispositivo emissor de THz. Nesse caminho, a polarizacdo que atinge o
emissor® deve ser selecionada através de um polarizador (P1) precedido por uma placa de meia
onda (41/2). Em conjunto com P1, essa placa permitird ajustar também a poténcia que iluminara

O emissor.

CAMINHO DE EMISSAO: CHOPPER Como argumentado na secao §4.4, um amplificador lock-in
deverd ser utilizado para recuperar o sinal de THz lido através do método de detecc¢ao. Para que
isso seja possivel, precisamos introduzir alguma modulac¢do no feixe de THz. Nessa montagem,
utilizamos um chopper 6ptico para modular a amplitude do feixe de bombeio, antes de iluminar

o emissor, com uma frequéncia préxima de 1 kHz.

CAMINHO DE DETECCAO Ainda sem especificar o método de detec¢do do THz, a estrutura
basica do caminho de deteccdo € consideravelmente mais simples do que o de emissdo. O feixe
transmitido pelo PBS pode ser ajustado por um par de espelhos (E6 e E7) que o direcionardo para
acionar a detec¢do. Novamente, um sistema polarizador (P2) + placa de meia onda (1/2) devera
ser utilizado para selecionar a polarizagdo e a poténcia do feixe, de acordo com as especificagdes

do detector.

PLANEJANDO O COMPRIMENTO DOS CAMINHOS OPTICOS Lembrando que um sinal sé serd
lido quando um pulso do laser iluminar o detector no mesmo instante que um de THz®, o
comprimento dos caminhos 6pticos ndo poderd ser arbitrario. Em um primeiro momento,

negligenciando atrasos na propagacdo que possam ser causados pelos diferentes indices de

70 que pode ser feito ao se posicionar um anteparo no caminho do feixe de saida e ajustar o segundo espelho

da plataforma de modo que o spot no anteparo nao se mova ao transladar a linha de atraso para frente ou para tras.
8No caso das PCAs, por exemplo, essa polarizacdo deve ser paralela a separacdo do gap do dipolo (ver §2.3.1).
oVer se¢des §2.3 e §3.2.1.
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refracdo dos elementos Opticos ou pelos tempos de resposta de ambos emissor e detector,
podemos esperar que se a separacao dos pulsos ocorrer em um ponto A, eles s6 poderdo se
reencontrar em um ponto B se os caminhos percorridos por cada um deles tiverem 0 mesmo
comprimento. No caso do esquema da FIGURA 5.1, essa condicdo pode ser ilustrada pelo
diagrama da FIGURA 5.2, i.e. 0 comprimento do caminho de deteccdo deve ser igual a soma dos
comprimentos dos caminhos e emissao e do THz radiado.

145)
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Ficura 5.2 Diagrama da relagdo entre os comprimentos dos caminhos 6pticos que pulsos
separados em um ponto A percorrem até se reencontrarem em um ponto B. Supondo que um
deles viaja uma distancia {g no caminho de emissao até gerar um pulso de THz que em sequéncia
percorre um comprimento {1y, até B, onde serd posicionado o detector, entdo o caminho de
deteccao deverd ter um comprimento {p que € a soma dos outros dois para que ambos os pulsos
cheguem ao mesmo instante em B.

Evidentemente que essa condi¢do ndo € exata. Além dos atrasos ja mencionados acima,
podemos supor que eventuais erros experimentais no posicionamento dos diferentes elementos
opticos, e/ou na medi¢ao dos comprimentos, sejam da ordem de 1 cm ou maiores. Isso significa
que os erros temporais cometidos devem ser maiores do que (1 cm)/c =~ 33 ps, ou seja, superiores
a propria duragdo dos pulsos de THz. Posto isto, obedecer a condi¢do da FIGURA 5.2 ndo garante
que consigamos recuperar algum sinal de imediato, mas indica que estamos proximos a menos
de alguns poucos centimetros que podem ser corrigidos pela linha de atraso, sem precisar mover

outros elementos fixos.

Por fim, € interessante que o comprimento do caminho de emissdo seja planejado com
uma certa flexibilidade. Assim, se por algum motivo for necessario aumentar o caminho 6ptico
do THz, ndo precisaremos mover o detector (i.e. {p permanecerd fixo), sendo que apenas o
emissor, alterando a propor¢do entre {g € {Ty,. Uma vez que durante a implementacdo de um
sistema novo, é comum que diferentes configuracdes venham a ser avaliadas'©, se atentar a esse

planejamento pode economizar algum tempo e trabalho adicionais.

1°Como serd visto ao longo desse capitulo.
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5.2 ALINHANDO AS ANTENAS TERAS-1

Depois de terminada a montagem dos caminhos 6pticos dos feixes do laser, como descrita
acima na secao §5.1 e ilustrada na FiIGUrRA 5.1, o préximo passo, antes de trabalhar com a
optica do THz propriamente dita, deve ser o alinhamento dos métodos de geracdo e deteccao
escolhidos. Nesse trabalho, os primeiros dispositivos adquiridos para esse propdsito foram as
antenas fotocondutoras TERAS-1, introduzidas na se¢do §4.2.1. Desse modo, para tentarmos
captar o primeiro sinal de THz, € conveniente comecar pela configuracao mais simples possivel,

ilustrada no esquema da FIGURA 5.3.

CONFIGURACAO 1

-

PCA2 PCA1
TERAS-1 TERAS-1

Detecgao Emlssao

Ficura 5.3 Configuragdo mais simples para a emissdo e deteccao de pulsos de THz com as
antenas TERAS8-1. Nesse esquema, PCA1 € a antena emissora e PCA2 € a antena detectora.
Como indicado pela drea sombreada, apenas uma fracao do THz radiado deve atingir a lente de
Si, por conta da divergéncia do feixe.

A simplicidade da coNFIGURACAO 1 parece sugerir uma tarefa bastante direta: (1) antes
de introduzir as antenas, alinha-se os feixes do laser de emissdo e de deteccao para que seus
caminhos 6pticos se sobreponham; (11) instala-se as antenas frente-a-frente, centralizando suas
lentes de IR e de Si com seu respectivo caminho 6ptico; (111) faz-se uma varredura da linha de
atraso para encontrar o pico do pulso de THz através do sinal recuperado; e (1v) Maximiza-se
o sinal medido nesse pico com pequenos ajustes nas posi¢cdes das antenas para optimizar a
amplitude. Apesar de os pontos 1 e 11 serem de fato razodveis, 111 € 1v sdo absolutamente irreais,

sobretudo para o primeiro alinhamento das antenas TERAS-1.

Primeiramente, € importante destacar que as antenas TERAS8-1 vém desmontadas de
fabrica. Entdo, uma vez que elas tenham sido instaladas nos suportes T8-H2, como visto na

FIGURA 4.5, de imediato podemos supor que as posicoes xyz das lentes de IR e xy das lentes de
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Si estejam completamente erradas. Por outro lado, tanto a geracdo quanto a detecgdo eficientes
de pulsos de THz dependem de que o laser (de bombeio ou de leitura) ilumine o gap do dipolo
em um spot de didmetro compardvel a sua separacdo, ou seja 5 pm, e portanto medir algum
sinal depende de um alinhamento cuidadoso da lente de IR, que possui uma distancia focal de
7,5 mm. Essa exigéncia € ainda mais forte para a coNFIGURAGAO 1, dado que a divergéncia do
feixe radiado pela PCAL1 ja deve limitar a amplitude de um sinal que seja eventualmente lido
pela PCA2. Isso posto, um procedimento mais realista para o alinhamento dessa configuracio

€ resumido na TABELA 5.1.

1 | Antes de inserir as PCAs, deve-se garantir que os caminhos Opticos de emissao
e de detec¢ao se sobreponham entre os espelhos ES e E7, como no esquema da
FIGURA 5.1;

11 | Ajustam-se os polarizadores P1 e P2 para uma polarizacdo paralela a orientagdao do
gap do dipolo das antenas que serdo instaladas. Entao ajustam-se as poténcias com
as placas A/2 de acordo com o especificado para essas antenas;

| Certificando-se de que os gaps das PCAs ndo estejam com as orientagOes cruzadas
entre si, instalam-se as antenas centralizadas com os caminhos 6pticos em xy. A
posicdo z da detectora deve ser tal que {p = {g+ ¢y, com a linha de atraso deslocada
aproximadamente pela metade de seu comprimento total;

1v | Ajustam-se as posicoes xyz da lente de IR de cada uma das antenas para que o
feixe do laser ilumine o respectivo gap com um spot de didmetro comparavel a sua
separacao;

v | Faz-se uma varredura total da linha de atraso para encontrar o sinal;
vi | Por fim, optimiza-se a amplitude do sinal, primeiramente com ajustes das posi¢oes

xy das lentes de Si, e posteriormente com ajustes finos das posi¢des xyz das lentes
de IR.

TABELA 5.1 Procedimento geral para o alinhamento das antenas TERAS8-1 para a emissado e
deteccao de pulsos de THz com a CONFIGURACAO 1.

Considerando esses procedimentos, 0 passo 1 permite que as antenas sejam devidamente
alinhadas quando postas frente-a-frente, enquanto que a condicao para a polarizagdo do laser
no passo 11 aumenta a eficiéncia tanto da emissao quanto da detec¢do. Ja o passo 11 € crucial:
como as PCAs s6 emitem ou detectam pulsos de THz polarizados paralelamente a orientagcdo

do gap, o sinal medido serd nulo se a orientacdo da antena detectora estiver cruzada com relagdo
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a emissora. Além disso, a recomendagdo para a linha de atraso aumenta as chances de que
encontremos o sinal em uma varredura sem que precisemos mover a detectora para frente ou
para trds no caminho 6ptico. Finalmente, os trés dltimos passos dependem profundamente de
um método eficaz de se encontrar o gap de cada uma das antenas, o que serd apresentado a

seguir.

5.2.1 ENCONTRANDO O GAP NO DIPOLO ESPIRAL

Essa € uma tarefa particularmente complicada para as antenas TERAS-1, por razdes que
logo ficardo claras. Antes disso, precisamos estabelecer o mecanismo que deve ser utilizado para
monitorar a posicao de incidéncia do laser na PCA. Como discutido nas se¢des §2.3.1 e §2.3.2,
um pulso de um laser com f6tons de energia maiores do que o gap de banda do substrato da antena
cria pares elétron-buraco localmente na regido de incidéncia, como ilustra o esquema superior
esquerdo da FiGura 5.4A. Em especial, se o espaco entre os eletrodos do dipolo for iluminado,
uma tensao Vyiys aplicada entre eles deve acelerar os portadores e uma fotocorrente podera ser
lida por um amperimetro, em uma configuracdo como a mostrada na ilustra¢do principal da
FIGURA 5.4A. Para uma dada tensdo de bias, a amplitude dessa fotocorrente depende tanto da
largura do spot do laser quanto de sua posicao relativa ao centro da separagao entre os eletrodos,

COmMo mostra a FIGURA 5.4B.

\./ (a) (B)

by H
¥
I

| Sinae—H

Vbias Posi¢io x

Fotocorrente

Ficura 5.4 [llustracio do mecanismo utilizado para monitorar a posi¢do do laser na PCA.
(a) Pares elétron-buraco criados por um pulso de laser na regidao do dipolo entre os contatos
metdlicos podem ser acelerados por uma tensao de bias e uma fotocorrente devera ser lida por
um amperimetro. (B) A amplitude da fotocorrente dependerd tanto do diametro do spot do laser
quanto de sua posi¢ao relativa ao centro da separacao dos eletrodos. Gréfico ilustrativo.
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Medidas de fotocorrente em uma configuracdo como a mostrada na FIGURA 5.4A podem
ser utilizadas para mapear a estrutura do dipolo da PCA da seguinte maneira. Vamos supor que a
lente de IR esteja consideravelmente distante do substrato (z bem maior do que a distincia focal
da lente), a ponto de o laser ilumind-lo por inteiro. Nesse caso, uma por¢ao do laser iluminard a
regido entre os eletrodos do dipolo em toda sua extensdo, e mediremos alguma fotocorrente que
se manterd razoavelmente constante mesmo se alteramos a posicao da lente no plano xy. Por
outro lado, conforme aproximamos a lente e o spot comeca diminuir, aumenta a probabilidade
de em uma posicdo xy arbitraria nenhuma por¢ao do dipolo acabar sendo iluminada. Nessas
situacoes, a fotocorrente deve desaparecer!'. Reencontraremos o dipolo ao procurar as posi¢oes
x e y da lente para as quais a fotocorrente volta a aumentar. Por conseguinte, varreduras xy
devem retornar um mapa de fotocorrentes que estard relacionado a configuracdo espacial do

dipolo na superficie do substrato.

A resolugdo desse mapa ird depender do tamanho do spot em relagdo as dimensdes da
separagdo entre os eletrodos do dipolo, de acordo com as situagdes ilustradas pela FiIGUrA 5.4B.
Comecando de baixo para cima, a curva azul representa o caso em que o laser € muito pequeno
dentro do dipolo. Basicamente, se o spot estiver muito préximo de um dos eletrodos, aumentando
a condutividade nessa regido, ele estard muito distante do outro, onde a condutividade sera
praticamente nula. Dessa forma alguma fotocorrente pequena sé deverd ser lida conforme nos
aproximamos do centro da separacao em uma varredura em x (supondo que essa seja a orientacao
do dipolo). No caso oposto, representado logo acima em vermelho, um spot muito maior do
que a separacdo dos eletrodos deve retornar um mapa mais eficiente que o anterior em termos

de amplitude, porém desfocado'?.

Por fim, o mapa terd uma resolucao compativel com as dimensdes do dipolo para a situacao
logo acima, representada pela curva em amarelo, em que o laser incide com o maior spot que
pode ser contido entre os eletrodos. Entretanto, a fotocorrente serd maxima se o spot for um
pouco maior, iluminando uma parte de ambos os eletrodos, como pode ser visto na situagao
em verde, no topo. Isso vale para o dipolo em geral, e portanto vale também para o gap, que

desejamos encontrar.

Esse € o método mais confidvel e pratico. Encontrar o gap se resumiria, de certa forma, em

UJsso para o caso ideal, supondo que o substrato tenha uma resisténcia infinita nas regides em que nio é
iluminado. Na pratica, uma resisténcia finita permite que uma pequena corrente flua ao aplicarmos Vj,s mesmo
sem iluminagdo, a chamada corrente no escuro.

2[sto €, as curvas do mapa serdo bem mais largas.
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um problema quantitativo de maximizar a fotocorrente. O que ndo significa, em absoluto, que
essa seja uma tarefa facil. Consideremos, por exemplo, a ilustracdo da FIGURA 5.5. Ainda que ja
tenhamos encontrado a posi¢ao z da lente de IR optimizada para a melhor resolugao do dipolo
e que a posi¢cdo y ja esteja na altura correta do gap'®, uma varredura em x deve retornar nao
1, mas 7 picos de fotocorrente para o caso do dipolo espiral da TERAS8-1. Se ndo for possivel
distinguir todos, isso pode significar ou que y esteja muito acima/abaixo do centro, ou que z nao

estd optimizada e que, portanto, a resolucao estd muito baixa.

Fotocorrente

Ficura 5.5 Picos de fotocorrente que podem ser recuperados através de uma varredura no
eixo x da lente de IR da antena TERAS8-1. Supondo que a posi¢ao no eixo y esteja relativamente
centralizada e que a resolugdo seja razodvel, 7 picos de fotocorrente deverdo ser distinguiveis.
A direita, a ampliagdo mostra um esquema mais detalhado da separacio do dipolo.

VARREDURA DO EIXO Y Supondo que todos os 7 picos sejam distinguiveis, € na regiao do
central que deverd ser procurado o gap. Para isso, consideremos uma varredura no eixo y da
lente de IR, como a mostrada no grafico experimental da FiGura 5.6. Nessa dire¢do, vemos 3
picos acima e 3 picos abaixo de um platd central, o que € compativel com o desenho do dipolo.
Segundo o esquema da FIGURA 5.4B, se a amplitude dos picos estiver optimizada, entdo o spot
do laser terd uma largura compardvel aos 20 pm da separagdo do dipolo (ver §4.2.1). Como na
regido do gap essa separagdo diminui para 5 pm, podemos esperar que ao varrer o platd, o gap
seja encontrado onde a fotocorrente diminui um pouco, ja que ali a resolu¢do ndo deve estar
optimizada. E importante destacar que a varredura apresentada no grafico da FIGURra 5.6 foi feita
manualmente e que por isso o eixo das abcissas ndo possui uma escala bem definida, o que ndo

¢ um problema ja que estamos interessados apenas em caracteristicas de simetria da varredura,

BQue ja sdo tarefas bastante trabalhosas, por si s, uma vez que partimos de uma situagdo de pouquissima
informagao inicial sobre a configuragdo xyz da lente de IR.

K]sto é, girando o parafuso que controla o eixo y da lente sem coletar os valores da posicao, porque isso demoraria
muito sendo que estamos interessados apenas no comportamento qualitativo da distribui¢do das fotocorrentes.
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uma vez que o gap estd localizado no centro da estrutura. Com isso, depois de identificada a
regido aproximada do gap, ajustes finos de xyz deverdo ser realizados a fim de se maximizar a

fotocorrente ali.

oo
P |
N =

(@)
PR

Fotocorrente (j1A)
N

r-~-——n———
—40

|
=20 0 20 40 60
Posi¢do y da lente (sem escala)

Ficura 5.6 Varredura manual da fotocorrente para posi¢des y da lente de IR em torno do
centro da antena TERAS-1, segundo o esquema da ilustrag@o no canto superior direito do grafico.
A curva representa os valores experimentais obtidos para a distribui¢cdo das fotocorrentes ao
longo desse eixo, onde podem ser observados 3 picos acima e 3 abaixo de um platd onde deve
ser procurado o gap do dipolo.

Ficura 5.7 Fotografias do motor de passo adaptado ao parafuso que ajusta a posicao x da lente
de IR no suporte da antena TERAS8-1, em uma montagem usada para as varreduras apresentadas
na FIGURA 5.8. (A) Uma visdo geral da montagem, mostrando o motor de passo conectado a um
driver que é controlado remotamente através de um Arduino. (B) Detalhe do acoplamento do
motor ao parafuso do suporte.
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MAPA QUANTITATIVO COM UM MOTOR DE PASSO Esses procedimentos ndo sao triviais e,
ao menos para o primeiro alinhamento do sistema, ter certeza de que é realmente o gap do
dipolo que estd sendo iluminado acaba se tornando uma preocupagdo antes de seguir com 0s
procedimentos da TABELA 5.1 para o registro do primeiro pulso de THz. Dessa forma, um motor
de passo controlado por um Arduino foi adaptado ao parafuso x da lente de IR, como mostram
as fotografias da rigura 5.7. Com isso, o grifico da FIGURA 5.8A traz algumas varreduras
das posicoes x, em uma faixa de aproximadamente 0,6 mm em torno do centro da estrutura,
monitorando as fotocorrentes de resposta para algumas posi¢des z da lente, em uma faixa de
aproximadamente 2 mm em torno do foco. Cada uma das varreduras foi realizada através de
uma rotina automatizada, escrita em Python 3, que controla o motor de passo através de uma
comunicacdo serial com o Arduino e a aquisicao de dados por um multimetro de bancada. Nota-

se que essas curvas se assemelham ao comportamento previsto pela ilustracao da FIGURA 5.4B.
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Ficura 5.8 Mapeamento da resposta da fotocorrente para posi¢des x e z da lente de IR de
uma antena TERAS8-1. Aqui, y foi fixada na posi¢do encontrada na varredura da FIGURA 5.6.
(A) Varreduras em x controladas pelo motor de passo (ver FIGURA 5.7) para algumas posicoes z
ajustadas manualmente. (B) Mapa 2D construido a partir das curvas em ().

Se dispusermos essas curvas em um mapa 2D, como na FIGURA 5.8B, fica ainda mais facil
de entender o comportamento. Primeiro, podemos observar que o laser se encontra focalizado

no substrato quando z = 0, onde a fotocorrente estd proxima do minimo como previsto, mesmo
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em x = 0 que é a posicao esperada para o centro do gap. A localizacdo do foco também é
corroborada ao se aproximar ou afastar a lente, ja que um alargamento € verificado simétrico
para ambos os casos. O sistema estard optimizado a0 maximizarmos a fotocorrente, o que ocorre
em regides proximas de (x = 0, z = £0,2)mm. Nessas posicoes, a conclusao de que € realmente
0 gap que estd sendo iluminado pode partir de um teste simples. Por exemplo, podemos mover
a lente em y e verificar que a fotocorrente desaparece para posicoes em que podiamos medi-la
anteriormente (comparando com a FIGURA 5.6, por exemplo), afinal de contas o spot estard bem

menor do que a separacdo do dipolo fora do gap.

Tendo em vista as observagdes feitas acima, o alinhamento inicial das antenas TERAS-1
pode ser resumido nos procedimentos apresentados na TABELA 5.2, para o caso em que as antenas
estejam completamente desalinhadas. Evidentemente que o procedimento serd mais simples

para optimizacdes de um sistema ja pré-alinhado®s.

1 | E conveniente comecar com a lente de IR a uma distancia do substrato maior do que
a focal, para alguma posicado z tal que o spot do laser ilumine toda a estrutura do
dipolo. Verifica-se que se esteja medindo alguma fotocorrente;

11 | Aproxima-se a lente até que a fotocorrente desapareca. Nesse caso, ajustam-se x e
y da lente até encontrar algum pico de fotocorrente;

m | Maximiza-se esse pico de fotocorrente com ajustes finos de x, y e z. Isso deve
reduzir o spot para um didmetro compardavel a largura do dipolo;

1v | Fazem-se varreduras em x. Se 7 picos de fotocorrente ndo forem distinguiveis,
busca-se corrigir y até que novas varreduras em x retornem todos os picos;

v | Centraliza-se x no pico central. Uma varredura em y deve retornar 6 picos e um
plato de fotocorrente. Busca-se no centro desse platd alguma posicao y em que a
fotocorrente diminua um pouco;

vi | Nessa regido, aproxima-se a lente com ajustes em z até que a fotocorrente seja a
minima possivel. O gap devera ser encontrado através de ajustes finos de x e y que
maximizem a fotocorrente. Nessa posi¢ao, ajusta-se z para a maximizacgao final da
fotocorrente. Com isso, o spot deverd estar com um diametro compardvel a largura
do gap.

TaBELA 5.2 Procedimento geral para o encontrar o gap das antenas TERAS8-1, supondo que
ele esteja orientado com o eixo x da lente de IR.

5Por exemplo, uma antena previamente alinhada em um dado arranjo dptico ndo precisara ser alinhada do zero
caso precisemos mové-la para uma configuracio diferente. Bastam apenas algumas optimizacdes.
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5.2.2 PRIMEIRAS VARREDURAS DO PULSO DE THz

Tendo feito o pré-alinhamento'® de ambas as antenas TERAS8-1 que foram instaladas
frente-a-frente na CONFIGURAGAO 1, a montagem deve estar pronta para medir o primeiro sinal
de THz, mesmo que ainda ndo optimizado. Para isso precisamos de uma rotina automatizada,
que controle o deslocamento da linha de atraso e a aquisicdo de dados pelo amplificador lock-in
(LIA), remotamente pelo computador. Detalhes sobre o programa escrito em Python 3 para o

controle dos experimentos de THz-TDS nesse trabalho podem ser consultados no APENDICE A.

Uma primeira varredura completa da linha de atraso € interessante, uma vez que ainda ndo
se sabe com exatidao em que posi¢do comeca o sinal. Nao obstante, essa pode ser uma varredura
mais rdpida, ja que nesse primeiro momento ainda nio estamos preocupados com a qualidade

do sinal, sendo que precisamos apenas identificar se ele existe e onde podemos encontra-lo.

O grifico da FIGURA 5.9A traz o resultado da primeira medida de um pulso de THz com
a CONFIGURACAO 1. Para essa varredura, foi escolhida uma velocidade de 0,1 mm/s para o
deslocamento da linha de atraso, o que significa um escaneamento de uma janela de 0,67 ps do
traco temporal do pulso a cada segundo?’. Essa velocidade ndo € grande a ponto de se escanear o
sinal rdpido demais, mas também ndo € baixa a ponto de a medida se tornar desnecessariamente

longa. Ainda assim, a varredura dos 100 mm da linha de atraso deve demorar 1000 s ~ 16 min.

A rotina do experimento foi programada para coletar continuamente um ponto a cada
100 ms da varredura, o que corresponde a uma medida a cada 0,067 ps do perfil temporal do
pulso, aproximadamente. O tempo de integracao do sinal pelo LIA foi escolhido como 1s, o
que para essa velocidade de varredura pode acabar suavizando as variagdes mais rdpidas do
pulso [9], ja que cada ponto medido deve corresponder a média da ultima janela de 0,67 ps.
Entretanto, de acordo com o que foi discutido mais acima, estamos inicialmente interessados

apenas em diferenciar o sinal e o ruido, o que pode ser efetivamente realizado dessa forma.

Para essa varredura, uma tensao de bias de 30 V foi aplicada na antena emissora (PCAT)
que era bombeada pelo laser com 10 mW de poténcia, modulado pelo chopper a uma frequéncia
de 497Hz. A poténcia do laser de leitura na detectora (PCA2) foi a mesma, i.e. 10mW.

Observando o gréifico da FiGUra 5.94, vemos que apesar de a medida ser bastante ruidosa, hd uma

6]sto €, foram encontradas as posicdes x, y e z das lentes de IR que “focalizam” o feixe do laser no gap de cada
uma das PCAs.
7Ver equagdo 3.25.
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clara transicdo entre uma regido onde nao hé sinal para outra onde ele aparece, aproximadamente

pela metade do deslocamento total da linha de atraso, como planejado.
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FiGura 5.9 Primeiras varreduras de pulsos de THz com a conrFiGURACAO 1. (A) Varredura
completa dos 100 mm da linha de atraso para Vi3 = 30V. (B) Varreduras para trés Vyigg
diferentes em uma janela temporal restrita a poucas dezenas de ps em torno do inicio do pulso
de THz. (c) Amplitude da FFT das curvas em (a) e do piso de ruido do sinal.

Para checar que se trata realmente da resposta da deteccdo de um pulso de THz, alguns
testes podem ser realizados. Por exemplo, fixando a posicao da linha de atraso que maximiza
o sinal, pode-se bloquear o caminho do THz com um anteparo metélico e verificar que o sinal
desaparece, por ser impedido de chegar ao detector. De outra forma, pode-se alterar a tensao
de bias e verificar que o sinal medido varia proporcionalmente, como mostram as medidas
apresentadas na FIGURA 5.98. Nesse grafico sdo apresentadas curvas correspondentes a trés
novas varreduras restritas a uma faixa de S0 mm a 60 mm da linha de atraso, ou seja, em um
recorte das primeiras poucas dezenas de ps do pulso de THz. Cada uma dessas medidas é
referente a um valor de Vyi,5 dentre 30 V, 20 V ou 10 V. As poténcias de ambos os feixes IR de

bombeio e de leitura foram mantidas em 10 mW. A frequéncia do chopper (497 Hz) e o tempo
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de integragao (1 s) também ndo foram alterados. Por outro lado, o escaneamento foi realizado
mais lentamente, a uma velocidade de 0,025 mm/s que corresponde a uma por¢ao de 0,17 ps do

perfil temporal do pulso a cada segundo, aproximadamente.

Usando um algoritmo de FFT® para calcular as transformadas discretas de Fourier das
curvas apresentadas na FIGURA 5.98B, as amplitudes espectrais do THz puderam ser obtidas como
plotadas no gréfico da FiGura 5.9c. Observa-se que o sinal medido com essa CONFIGURACAO |
€ de fato muito ruidoso, embora seja possivel distingui-lo do piso de ruido’® em uma faixa das
baixas frequéncias até aproximadamente 1 THz, sendo esse um outro indicativo de que os tragos

temporais detectados correspondem a pulsos de THz.

OrpTiM1ZACOES De fato, algumas optimizagdes ainda podem ser realizadas, como ajustes finos
das lentes de IR e Si para ambas emissdo e detec¢ao mais eficientes. Ademais, a influéncia do
ruido pode ser reduzida ao se utilizar uma modulagdo com uma frequéncia maior [9]. Desse
ponto em diante, todas as medidas apresentadas nesse trabalho foram realizadas com uma
modulacdo de 997 Hz pr6xima a frequéncia médxima de 1 kHz permitida pelo chopper utilizado.
Entretanto, como o THz € radiado pela TERAS8-1 com uma divergéncia muito grande, a maior

optimizag¢do sé poderd ser alcancada ao coletarmos uma por¢cdao maior do feixe.

5.3 LIDANDO COM A DIVERGENCIA DAS ANTENAS TERAS-1

5.3.1 COLIMANDO E FOCALIZANDO COM ESPELHOS PARABOLICOS

De acordo com o que foi apresentado na se¢do §4.6.1, existem primariamente duas formas
de se colimar/focalizar feixes de THz. A primeira delas serd explorada nesta sec¢do através de
uma configuragao 6ptica para o caminho do THz esquematizada na FiGUrRA 5.10. Assim como
para a CONFIGURACAO 1, a emissdo e a detec¢ao dos pulsos de THz continuam a cargo das antenas
TERAS8-1, mas agora um primeiro espelho parabdlico (EP1) deve ser utilizado para colimar o
feixe que diverge da PCA1, enquanto que um segundo (EP2) pode ser usado para concentra-lo

na detec¢do pela PCA2. Uma fotografia dessa CONFIGURACAO 2 pode ser vista na FIGURA 5.11.

8Nesse trabalho, utilizou-se o algoritmo fornecido pela biblioteca cientifica SciPy para Python 3 [149].
®Uma medida do ruido de fundo ao se realizar a mesma varredura, mas com o feixe de THz bloqueado por um
anteparo metdlico. A FFT € calculada da mesma forma.
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CONFIGURACAO 2

EP2

Deteccao A
PCA2
TERAS-1
PCA1

EPI TERAS-1

Ficura 5.10 Colimando e focalizando pulsos de THz emitidos e detectados por antenas
TERAS-1 usando espelhos parabdlicos. Nesse esquema, PCA1 € a antena emissora, PCA2 é
a antena detectora e EPs sdo os espelhos parabdlicos. A drea sombreada sugere a distribui¢cdo
espacial do feixe.

Emissao

Ficura 5.11 Fotografia da montagem 6ptica baseada no esquema da CONFIGURACAO 2, com
indicac¢des dos caminhos 6pticos do laser e do THz inseridas digitalmente.

Os espelhos parabdlicos utilizados possuem um diametro de 76,2 mm (3”) e uma distancia
focal de 152,4 mm (6”). Dada a ampla divergéncia do THz radiado pela TERAS8-1 — de 14,5°,
segundo a fabricante — podemos estimar que se EP1 estiver a uma distancia focal (152,4 mm) do
foco virtual da lente de Si, ele serd iluminado pelo feixe de THz com uma largura comparavel
a seu didmetro (2 X 152,4 mm X tan 14,5° ~ 79 mm). Assim, considerando as dificuldades de
alinhamento inerentes da Optica reflexiva para o THz mencionadas na se¢dao §4.6.1, é muito
provéavel que alguma por¢do do feixe ainda seja perdida. Apesar disso, varreduras com a

CONFIGURAGAO 2, apresentadas na FIGURA 5.12, retratam pulsos melhores do que os mostrados
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na FIGURA 5.9 para a CONFIGURACAO 1, o que fica evidente mesmo em uma primeira observagao

mais superficial e qualitativa, sobretudo acerca da banda espectral de cada sinal.
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Ficura 5.12 Varreduras de pulsos de THz com a coNrFiGURACAO 2. (A) Tragos temporais do
sinal para 3 varreduras antes da optimizacao. (B) Amplitudes espectrais da FFT das curvas em
(A). (c) Tracos temporais do sinal para 3 varreduras depois da optimizagdo. (p) Amplitudes
espectrais da FFT das curvas em (c). As ampliacdes em (A) e (c) mostram em detalhe o ruido
no dominio do tempo.

Para uma andlise mais detalhada, antes de mais nada, € importante estabelecer as condi¢des
experimentais com as quais foram realizadas as varreduras contidas na FIGURA 5.12. Todos os
tracos temporais foram recuperados através de escaneamentos da linha de atraso auma velocidade
de 0,1 mm/s — ou equivalentemente 0,67 ps/s em termos da duracdo do pulso. Essa € a mesma
velocidade utilizada na varredura da FIGURA 5.94, 14 ndo exatamente adequada para um tempo
de integracdo de 1s. Por outro lado, aqui a qualidade do sinal permitiu uma integragdo mais
curta?® de 30 ms, que é compativel com essa velocidade ja que cada média serd feita sobre uma
janela de 0,67 x 0,03 ps ~ 0,02 ps, bem menor do que as variagdes mais rapidas do pulso. A taxa
de coleta de dados foi mantida a mesma, isto € 10 pontos/s. Para ambos os feixes de bombeio e

leitura, a poténcia foi fixada em 10 mW. J4 a tensdo de bias foi ajustada em 30 V.

200s ruidos sdo pequenos mesmo para médias em janelas mais curtas. O que ndo significa que o tempo de
integracdo utilizado esteja optimizado, mas sobretudo para uma comparagao com as varreduras da CONFIGURACAO 1,
ele ja serd satisfatdrio.
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O gréfico da FIGURA 5.12A apresenta os tracos temporais de 3 varreduras preliminares
que, quando observados a distancia, sdo razoavelmente coincidentes. A ampliagdao em destaque
detalha o ruido no dominio do tempo que distingue as curvas. O valor do pico maximo
da fotocorrente foi registrado em torno de 1,8 nA, enquanto que no minimo esse valor € de
aproximadamente —0,7 nA, correspondendo a uma amplitude pico-a-pico proxima de 2,5 nA.
No dominio da frequéncia, o grafico da FIGURA 5.12B traz os resultados da FFT para as amplitudes
espectrais do sinal de cada uma dessas varreduras. Usando a cauda dessas curvas como uma
estimativa para o piso de ruido de todo o espectro, a banda titil deve se resumir a uma faixa das

baixas frequéncias até proximo de 1 THz.

Nesse ponto, diversas tentativas de se alargar essa banda util foram realizadas através
de optimizacdes no alinhamento 6ptico do sistema ou da prépria cavidade do oscilador laser
MIRA 900-F. Nenhuma delas foi efetiva nessa tarefa, entretanto. Por outro lado, um problema
constatado com recorréncia eram os grandes ruidos de fundo que, embora aparentemente filtrados
pelo LIA, limitavam a sensibilidade da deteccdo a escalas entre 10 a 100 vezes maiores do que o
maximo do sinal medido. Uma hipétese levantada foi a de que cabos ou contatos ruins soldados

na placa da antena detectora estariam influenciando negativamente na detec¢ao de sinais em nA.

Um teste que se mostrou eficiente foi o de se trocar as antenas, invertendo as posi¢oes das
PCA1 e PCA2. Com isso, novas varreduras retornaram tragos temporais como os 3 apresentados
na FIGURA 5.12c. Nesse grafico, a distancia, as curvas parecem ainda mais coincidentes do que
no caso acima. Além disso, observa-se uma evidente melhora na amplitude do sinal medido,
agora em torno de 11,5 nA pico-a-pico, quase 5 vezes maior do que no grafico da FIGURA 5.12a.
Adicionalmente, a banda util pode ser extraida do espectro na FIGURA 5.12p com o dobro da

largura obtida anteriormente.

5.3.2 COLIMANDO E FOCALIZANDO COM LENTES DE TPX

Alternativamente ao uso de espelhos parabdlicos, o feixe divergente radiado pela TERAS-
1 pode ser colimado e focalizado através do uso de lentes de TPX, como visto em §4.6.1. Nesse
caso, podemos considerar uma configuragdo como a esquematizada na ilustracdo da FIGURA 5.13,
onde uma primeira lente (L1) de foco curto € alinhada préoxima a saida da PCA1 e o feixe por
ela colimado incide a segunda (L2) que o focalizard na PCA2. A fotografia de uma montagem

experimental de acordo com essa CONFIGURAGAO 3 pode ser visualizada na FIGURA 5.14.
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CONFIGURACAO 3

L2 L1
Detec¢ao A Emissao
PCA2 PCA1
TERAS-1 TERAS-1

Ficura 5.13 Colimando e focalizando pulsos de THz emitidos e detectados por antenas
TERAS-1 usando lentes de TPX. Nesse esquema, PCA1 € a antena emissora, PCA2 € a antena
detectora e Ls sdo as lentes. A drea sombreada sugere a distribui¢cdo espacial do feixe.

Ficura 5.14 Fotografia da montagem 6ptica baseada no esquema da CONFIGURACAO 3, com
indicac¢des dos caminhos 6pticos do laser e do THz inseridas digitalmente.

Para essa montagem, as lentes de TPX utilizadas possuem uma distincia focal de 32,5 mm
e um diametro de 25,4 mm (1”). Com isso, supondo que L1 esteja a uma distancia focal do foco
virtual da PCA1, podemos estimar que ela serd iluminada pelo feixe de THz com uma largura
menor do que o seu didmetro (2 X 32,5 mm X tan 14,5° =~ 17 mm). Assim, essas lentes devem

coletar uma por¢ao maior do feixe do que os espelhos parabodlicos (ver §5.3.1).

A FIGURA 5.15 apresenta o resultado de varreduras realizadas sob as mesmas condi¢des
experimentais estabelecidas na secdo §5.3.1. No grafico da rFicura 5.15A estdo plotados os
tracos temporais de duas medidas subsequentes que retornaram medidas altamente coincidentes
e indistinguiveis a distancia, além de uma varredura com o THz bloqueado por um anteparo
metdlico, essa ultima fornecendo uma visualizacdo do nivel do ruido de fundo. As amplitudes

espectrais de cada uma dessas curvas estdo apresentadas no grifico da FiGura 5.158.
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Ficura 5.15 Varreduras de pulsos de THz com a coNnriGUrRAcAoO 3. (A) Tragos temporais do
sinal para 2 varreduras subsequentes, além de uma medida do nivel do ruido de fundo com o
THz bloqueado por um anteparo metélico. (B) Amplitudes espectrais da FFT das curvas em (a).

De modo geral, os tracos temporais apresentados nas figuras 5.12c e 5.15a sdo bastante
semelhantes. Por outro lado, os resultados para a presente CONFIGURAGAO 3 se mostram mais
eficientes em termos da amplitude, obtida aqui como 16 nA pico-a-pico, aproximadamente.
Outra caracteristica que pode ser observada sdo as oscilagdes que ocorrem apds 0 maximo
do sinal, menores para essa configuracdo do que para a CONFIGURAGAO 2. Entretanto, elas
ndo podem ser confundidas com o ruido. Como serd visto na secao §5.6, os pulsos de THz
interagem com o vapor d’dgua ao se propagar pelo ar atmosférico [150], ja que a dgua absorve
e reemite algumas frequéncias caracteristicas na banda do THz [20]. As oscilacOes observadas
sdo, portanto, menores para a CONFIGURAGAO 3 apenas porque a distancia percorrida pelo THz é
menor, como pode ser observado comparando as fotografias das figuras 5.11 e 5.14. O efeito do
vapor d’4gua pode ser observado também nos graficos das amplitudes espectrais apresentados
nas figuras 5.12p e 5.158, onde ele aparece na forma de linhas de absorcao dentro da banda til,

as quais sdo similares para ambas as configuracoes.

5.4 INTRODUZINDO AS ANTENAS BPCA

Com a aquisicdo das antenas bPCA, introduzidas na secdo §4.2.2, outras configuracoes

de emissdo e deteccdo de pulsos de THz puderam ser exploradas. Um destaque importante
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que deve ser feito aqui € o fato de as bPCA possuirem uma tecnologia mais recente?, em uma
construgdo mais compacta que se traduz em facilidades de instalacdo e alinhamento maiores,
quando comparadas as TERAS8-1, como discutido também no capituLo 4. Os passos para
encontrar o gap do dipolo sdo mais simples do que aqueles descritos na se¢ao §5.2.1, primeiro
porque a lente de IR ja vem alinhada de fdbrica, além de a estrutura bow-tie do dipolo também
resultar em apenas um pico de fotocorrente a ser optimizado. Deve-se notar, entretanto que um
desenho de dipolo diferente nao significa necessariamente uma antena mais eficiente por si so,

mas as diferentes caracteristicas de emissao e detec¢ao devem ser ponderadas.

CONFIGURACAO 4

Detecgao A Emlssao

PCA2 PCA1
bPCA bPCA

Ficura 5.16 Emitindo e detectando pulsos de THz por antenas bPCA. Nesse esquema, PCA1
¢ a antena emissora € PCA2 € a antena detectora. A drea sombreada sugere a distribui¢do
espacial do feixe.
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Ficura 5.17 Varreduras de pulsos de THz com a coNrFiIGURACAO 4. (A) Tragos temporais do
sinal para 2 varreduras subsequentes. (B) Amplitudes espectrais da FFT das curvas em (A).

A configurag@o mais simples de se testar ambas emissao e deteccio pelas bPCA € apresen-
tada no esquema da FIGURA 5.16, e se resume basicamente a uma montagem como a apresentada

na fotografia da Ficura 4.8. Isto €, as antenas foram dispostas frente-a-frente bastante proximas

2APesquisas entre catdlogos de produtos mostram uma tendéncia recente de mercado voltada para dispositivos
compactos como as bPCA em detrimento de dispositivos com mais ajustes como as TERAS8-1.
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entre si (< 10cm). Além disso, como o THz ja é colimado pela lente eliptica colimadora
de Si, espelhos parabolicos ou lentes de TPX adicionais ndo sdo necessarios para uma coleta

satisfatoria do feixe.

Sob condi¢des experimentais similares as medidas apresentadas nas se¢oes §5.3.1 € §5.3.2,
mas respeitando as especificacdes maximas (TABELA 4.3) e aplicando agora Vyips = 20V, os
perfis temporais de duas varreduras subsequentes e suas respectivas amplitudes espectrais sao
apresentados nos grificos da FiGura 5.17. Podemos observar que, com essa CONFIGURAGAO 4,
a amplitude de fotocorrente no dominio do tempo € bastante alta, chegando a 33 nA de pico-a-
pico, o que nao significa necessariamente que a poténcia do pulso de THz seja maior aqui do
que para as configuracdes anteriores, uma vez que elas ndo podem ser comparadas por conta
dos detectores diferentes. Por fim, o grafico da FIGURA 5.178B aponta para uma largura de banda
menor com essa configuracdo, limitada as baixas frequéncias até por volta de 1,5 THz, ponto

onde as curvas comegam a perder coeréncia entre si.

5.4.1 EmiTinpo coM A ANTENA TERAS-1

Uma comparacdo melhor com as configuracdes anteriores pode ser obtida através de uma
montagem mista. No esquema da FIGURA 5.18 € apresentada uma configuracdo em que uma
TERAS8-1 € utilizada para a emissdo (PCA1) e uma bPCA ¢ usada para a detec¢do (PCA2) de

THz. Nesse caso, uma lente de TPX (L) € usada para colimar o feixe, como na CONFIGURACAO 3.

CONFIGURACAO 5

Detecgao A Emlssao

PCA2 L PCAl
bPCA TERAS-1

Ficura 5.18 Emitindo e detectando pulsos de THz em uma configuragao mista de antenas.
Nesse esquema, PCA1 € a antena TERAS-1 emissora, PCA2 € a antena bPCA detectora e L ¢
uma lente de TPX. A drea sombreada sugere a distribui¢c@o espacial do feixe.

Sob as mesmas condi¢des experimentais utilizadas para as ultimas configuracdes, a Fi-
GURA 5.19 traz os resultados de uma varredura temporal de um pulso de THz, através de uma
montagem com a CONFIGURAGAO 5, além de uma varredura do ruido, realizada mais uma vez ao

se bloquear o caminho com um anteparo metdlico. A diferenca mais significativa que pode ser
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observada em comparagdo ao comportamento apresentado nos graficos da FIGURA 5.15, para a
CONFIGURAGAO 3, diz respeito ao nivel do ruido de fundo nas amplitudes espectrais. O grafico

da Ficura 5.198B parece sugerir uma banda qtil que se estende acima dos 2 THz.
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Ficura 5.19 Varredura de um pulso de THz com a coNnriGuracAo 3. (A) Tragos temporais do
sinal de uma varredura, além de uma medida do nivel do ruido de fundo com o THz bloqueado
por um anteparo metalico. (B, c) Amplitudes e fases espectrais da FFT das curvas em (A).

Nao obstante, essa observagao deve ser analisada com cautela. Primeiro que, como essas
medidas do ruido de fundo sao realizadas sem a iluminagao do detector pelo THz, elas devem
dizer respeito apenas a ruidos intrinsecos da antena detectora, ndo contabilizado fontes de ruido
provenientes dos pulsos de laser que acionam as medidas, as quais podem ser significativas.
Segundo que a amplitude do ruido ndo fornece toda a informacdo. Por exemplo, a média da
fase do ruido comeca a se distanciar de 0, como mostra o grifico da FIGura 5.19¢, o que pode
contribuir com o erro de fase e limitar a banda. Além disso, como o erro de fase € causado por
incertezas temporais [9], ele também deve contar com possiveis flutuacdes na linha de atraso,
assim como correntes de ar e vibracdoes da mesa 6ptica. De qualquer forma, a banda ttil podera
ser melhor delimitada através do resultado de medidas de transmissdo em amostras, a partir do

CAPITULO 6.
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5.5 FocaALizANDO 0 THZ PARA MEDIDAS EM AMOSTRAS

Até aqui, todas as configuragdes que foram apresentadas tratam de feixes de THz que sao
colimados com didmetros desde aproximadamente 2 cm — como no caso das configuragdes 3, 4
e 5 — até em torno de 8 cm — como na CONFIGURACAO 3 que utiliza espelhos parabdlicos. Em
contrapartida, muitos dos sistemas que se pode desejar serem estudados com a THz-TDS estdo
na forma de amostras menores do que esses didmetros, ou necessitam de um feixe incidente que
concentre a poténcia em uma area menor. Dessa forma, uma parte importante da éptica para
o THz deve envolver focalizar o feixe em uma cintura da ordem de alguns poucos milimetros
e posteriormente colimd-lo para a deteccdo. De acordo com a instrumentacao disponivel para
esse trabalho, a configuragdo mais simples a permitir um spot menor do que 3 mm pode ser

esquematizada como na FIGURA 5.20.

CONFIGURACAO 6
L2 L1
Deteccao *\/\/— Emissao

—_—

PCA2 PCA1
bPCA bPCA

Ficura 5.20 Emitindo e detectando pulsos de THz por antenas bPCA, focalizados e colimados
por lentes de TPX. Nesse esquema, PCA1 € a antena emissora, PCA2 € a antena detectora e Ls
sdo as lentes. A drea sombreada sugere a distribuicao espacial do feixe. Essa € a configuracao
mais simples a permitir medidas de THz-TDS em amostras com dimensdes da ordem de alguns
poucos milimetros.

Ficura 5.21 Fotografia da montagem Optica baseada no esquema da CONFIGURACAO 6, com
indicac¢des dos caminhos 6pticos do laser e do THz inseridas digitalmente.
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Como o THz emitido ja sai colimado da antena bPCA (PCAT1), basta um par das lentes
de TPX (L1 e L2) de foco curto para focalizar e posteriormente re-colimar o feixe em direcdo
a bPCA detectora (PCA2). Uma montagem experimental baseada nessa CONFIGURACAO 6 pode
ser visualizada na FIGURA 5.21. Essa configuracdo serd explorada melhor no estudo de alguns
sistemas ao longo do capituLo 6. Apesar de a compacidade ser uma vantagem dessa montagem,
ela s6 pode ser utilizada para medidas a temperatura ambiente, uma vez que o foco de 32,5 mm

das lentes de TPX dispde um espaco insuficiente para a instalacdo do criostato entre elas.

Para medidas em amostras sujeitas a baixas temperaturas, utilizando o criostato introduzido
na secdo §4.7, uma montagem como a apresentada no esquema da FIGURA 5.22 serd mais
adequada. Nessa ilustracdo, a antena emissora (PCA1l) é uma TERAS8-1, mas poderia ser
substituida por um sistema bPCA + lente de TPX. O feixe divergente € entdo colimado por
um espelho parabélico EP1 e posteriormente focalizado por EP2. E nesse foco que pode ser
posicionada uma amostra mesmo que dentro do criostato. Na sequéncia, o feixe € colimado
novamente por EP3 e reduzido pelo telescopio EP4 + L para ser coletado colimado pela bPCA
detectora (PCA?2). Essa cONFIGURAGAO 7 serd explorada em algumas medidas no capituLo 6
e sobretudo no capituro 7. Por outro lado, deve-se notar que por ser uma montagem maior,
envolvendo quatro espelhos parabdlicos e uma ou duas lentes de TPX, ela € também muito

mais complicada de se alinhar propriamente, pelos mesmos argumentos trabalhados nas secoes

§4.6.1 e §5.3.1.

CONFIGURACAO 7

Deteccaio L EP4  EPI Emissdo
—P I N =
PCA2 % PCALl

bPCA % TERAS-1

EP2

EP3

Ficura 5.22 Emitindo e detectando pulsos de THz em uma configuragdo mista de antenas,
focalizados e colimados por lentes de TPX e espelhos parabdlicos. Nesse esquema, PCAI é
a antena TERAS8-1 emissora, PCA2 € a antena bPCA detectora, EPs sdo espelhos parabdlicos
e L € uma lente de TPX. A drea sombreada sugere a distribuicdo espacial do feixe. Essa é
uma configuracdo que permite medidas de THz-TDS em amostras com dimensdes da ordem de
alguns poucos milimetros instaladas dentro do criostato apresentado na secao §4.7, o qual pode
ser inserido na regido tracejada.
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5.6 LIDANDO COM AS ABSORCOES PELO AR ATMOSFERICO

Como j4 discutido brevemente na se¢do §5.3.2, a radiagdo na banda do THz € tanto
absorvida quanto reemitida por dgua, inclusive pela umidade presente no ar atmosférico. Esse
efeito aparece nas varreduras que realizamos como oscilacdes nos tracos temporais do pulso ou
como linhas caracteristicas de absor¢ao na banda espectral, como pdde ser observado para todas
as configuracdes acima. De fato, mesmo quando o feixe de THz percorre distancias pequenas,

como no caso das CONFIGURACAO 4, os efeitos da umidade ndo podem ser negligenciados.

A principal forma de se atenuar esses efeitos consiste em se isolar o sistema — mais
especificamente a 6ptica do THz — em uma caixa que permita a secagem do espago interno
através do expurgo do ar atmosférico por um fluxo de nitrogénio gés, por exemplo. Utilizando

esse método, medidas de THz-TDS puderam ser realizadas com umidades relativas RH < 5 %.

As fotografias da FIGURA 5.23 mostram uma caixa que foi montada para secar um arranjo
baseado na conFIGURACAO 6. Nesse caso a caixa foi vedada enrolando-se filmes de PVC em
torno de uma estrutura composta de postes metdlicos. O fluxo de nitrogénio gis € pressurizado
por uma mangueira, enquanto que dois furos nas laterais da caixa sdo responsdveis tanto pelo
expurgo do ar umido, quanto pela a entrada dos feixes do laser. Nesse projeto, um sensor
Thorlabs TSPO1 € usado para monitorar a umidade relativa dentro da caixa. Na se¢do §6.1
serd apresentado um método que permite a obtencdo das linhas de absor¢ao da dgua através da

comparacdo de medidas sob umidades baixas e altas.

a o ®)

Ficura 5.23 Fotografia de uma caixa seca que foi utilizada para medidas de THz-TDS com
a CONFIGURACAO 6 em baixas umidades. (A) Visdo externa da caixa que foi vedada utilizando
filmes de PVC. Furos nas laterais da caixa tanto permitem a entrada dos feixes do laser, quanto a
saida do ar expurgado pelo nitrogénio pressurizado através de uma mangueira. (B) Visdo interna
da caixa. Um sensor Thorlabs TSPO1 € usado para se monitorar a umidade relativa (RH).
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5.7 MANIPULANDO A POLARIZACAO cOM WGP

Como visto na se¢do §4.6.2, polarizadores de grade (WGP) podem ser utilizados para
selecionar a polariza¢do de um feixe de THz que € paralela ao eixo de polarizagdo do WGP?2.
Em geral, esses elementos sdo importantes para configuragdes de THz-TDS que permitam
medidas em amostras cuja resposta dependa da polarizacdo. Porém, antes de apresentar uma
dessas configuracdes, serd interessante partir de uma caracterizacao mais simples. Nesse sentido,
consideremos uma montagem baseada na CONFIGURAGAO 4, mas agora em uma caixa seca (como
na FIGURA 5.23) e posicionando um WGP entre as antenas. Supondo que o THz seja radiado
pela emissora com uma polarizagdo que faz um angulo 6, com a horizontal, a amplitude do

campo elétrico do feixe transmitido pelo polarizador devera ser dada pela projecao
Epol = Ee COS(onl —0e), (5.1)

onde E. € a amplitude do campo elétrico emitido pela antena?® e 6, € o0 dngulo que o eixo de
polarizagdo do WGP faz com a horizontal. Em sequéncia, o campo elétrico detectado também

serd selecionado através de uma projecao
Eq = Epo1c0s(84 — Opol) = Ee cos(6e — 04) cos(g — Opol), (5.2)

onde A4 € o angulo que a dire¢do de separacdo do gap do dipolo da antena detectora faz com a
horizontal. Por outro lado, como as antenas sao tipicamente alinhadas para a mesma polarizagao,
como discutido na se¢do §5.2.1, podemos definir 6 = 6. = 63. Em particular, para todas as
montagens realizadas nesse trabalho, as antenas foram ajustadas para polarizacdao horizontal

(6 = 0). Sendo assim, a equacao 5.2 pode ser simplificada como

que tem uma forma similar a lei de Malus?#.

22Como visto na se¢do §4.6.2, o eixo de polariza¢do de um WGP é, na verdade, perpendicular as tiras condutoras
dispostas na grade.

23 Aqui estamos supondo que ndo hajam perdas significativas durante a propagagdo até o polarizador, o que €
uma hipétese razodvel, considerando que o sistema estd confinado em uma caixa seca.

24Etienne-Louis Malus (1775 — 1812). A lei de Malus cldssica prediz uma atenuacio da intensidade (< E?)
transmitida por um polarizador por um fator cos?> ¢ [151]. No caso em que estamos tratando, esse fator aparece
como uma propriedade do sistema (as duas PCAs + um WGP) e ndo apenas do polarizador por si s6.
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Para testar essas predi¢des, foram realizadas algumas varreduras de pulsos de THz que
atravessam um WGP para diferentes dngulos que o seu eixo de polariza¢do faz com a horizontal.
Os tragos temporais recuperados para 6y entre 0° € 90°, em passos de 15°, estdo plotados no
grafico da FiGURA 5.24A. Adicionalmente, as amplitudes espectrais do campo elétrico calculadas
através de FFT sdo apresentadas na FiIGURA 5.248. Em ambos os gréficos, observamos que toda

extensdo de cada sinal € atenuada a medida em que 6p, aumenta em dire¢do a 90°.

_|||||||||||||||||||||_ | I TR TR N NN [N TN TR N TR NN RN R BN 1
J(A r ] B)[
6™ £ 25 Wil o
g 4_2 :_,\2()_: :_ 75
2 23 C oS ] - >
o ] J‘ A ) . rl 60 =
=R m— S AN S LR - S
3 7 v R 4 o
é_z_: F 2 1.0 B30
] =
£ 47 - < ] C <
SR E 057 1 B
] C ] C 0
E E 001 :
| ILILENLEN LR L B BB N LB | I R B L B B B B
0 2 4 6 8 10 0.0 0.5 1.0 1.5
Tempo (ps) Frequéncia (THz)

Ficura 5.24 Resultados de varreduras com uma montagem de THz-TDS, baseada na con-
FIGURAGAO 4, onde pulsos de THz sdo transmitidos por um WGP, para angulos que o eixo de
polarizacdo faz com a horizontal entre 0° e 90°. As medidas foram realizadas para umidades
relativas menores do que 5 %. (a) Tragos temporais do campo elétrico, proporcionais as foto-
correntes medidas. (B) Amplitudes espectrais das curvas em (A), calculadas através de FFT.

De outra forma, podemos utilizar resultados como os apresentados na FIGURA 5.24B, mas
agora para uma volta completa do eixo de polarizagdo do WGP, e dispor a banda espectral em
um grafico 3D, como mostra a FIGURA 5.25A, que sugere que a 5.3 seja de fato satisfeita para
todas as frequéncias dentro da banda ttil. Isso também pode ser visualizado ao se selecionar
uma amostra de frequéncias e comparar as curvas uma a uma com a predicao tedrica de 5.3,

como no gréifico da FIGURA 5.25B.

Esse ultimo grafico apresenta 5 curvas, para frequéncias de 0,3 THz a 1,5 THz, norma-
lizadas e deslocadas em uma unidade uma da outra para facilitar a visualizagdo. Enquanto os
quadrados vazios representam os pontos experimentais, as linhas sélidas reproduzem a equa-
cdo 5.3 para E. = 1. Esses resultados sdo importantes porque podem atestar a validade do

funcionamento dos WGP adquiridos, para toda a banda util do experimento.
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Ficura 5.25 Comportamento da banda espectral transmitida por um WGP como funcao do
angulo que seu eixo de polarizacdo faz com a horizontal, em uma volta completa. (A) Resultados
dispostos em um gréfico 3D. (B) Curvas normalizadas para uma amostra de frequéncias dentro
da banda qtil, deslocadas em uma unidade uma da outra. Os quadrados vazios representam os
pontos experimentais, enquanto que as linhas sélidas reproduzem a predicdo da equagdo 5.3.

5.7.1 DecomproNDO 0 THZ EM UMA BASE DE POLARIZACOES LINEARES

Considerando amostras que possam alterar a polariza¢do de um feixe de THz transmitido,
serd necessario um método para monitorar essas modificagdes. Para isso, vamos considerar o
esquema apresentado na FIGURA 5.26, em que um conjunto de trés polarizadores € disposto em
torno da amostra de interesse, usualmente inserida em configuragdes 6pticas como a 6 ou a 7

(ver secao §5.5).

Detecgao <.\/\/._I I I4.\/\/._ Emissao
P2 PA Amostra P1

Ficura 5.26 Configuracdo de polarizadores que pode ser utilizada para monitorar modifi-
cagdes da polarizagdo do THz transmitido por uma amostra. Nessa ilustracdo, P1 e P2 sdo
polarizadores com os eixos de polarizacdo fixos na mesma dire¢do, e PA € o polarizador anali-
sador. Detalhes da emissao e deteccdo foram omitidos.

Mesmo que a emissdo e a detec¢do ja sejam polarizadas, como ja discutido algumas
vezes acima, € importante que sejam utilizados os polarizadores fixos P1 e P2 para reforgar

que a polarizacdao que chega a amostra é a mesma que € enviada ao detector, uma vez que nao
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podemos garantir que elementos como espelhos parabdlicos nao induzam alguma rotacdo de
polarizacdo no feixe de THz?5. Sem perda de generalidade, vamos supor que ambos P1 e P2
estejam ajustados para uma polariza¢do horizontal. Em termos do formalismo de Jones [30],
podemos escrever o campo elétrico do THz transmitido por P1 como E| = E| |H), onde |H) é

o vetor de Jones horizontal que forma uma base com o vetor de Jones vertical |V):

1 0
H) =\ |, Vy=1 | (5.4)
0 1

Por outro lado, supondo que a amostra induza alguma modifica¢cdo na polarizagao do feixe
transmitido, vamos generalizar esse estado de polarizagdo através de um vetor (ver secdo §2.1.4)
E*e'?x

E= = E*e'%~ |H) + EYe'% |V, (5.5)
EYei?y

onde E* (ou EY) é a amplitude da componente do campo elétrico transmitido paralela a |H)
(ou [V)) e ¢, (ou ¢,) € o respectivo retardo de fase. Supondo que nio tivéssemos instalado um
polarizador analisador PA, o campo elétrico detectado seria dado por apenas (H|E = E¥¢'%x e
nao obteriamos informagdo alguma sobre a polarizacao do pulso. Consideremos entdo utilizar
o PA para decompor E em uma base mais conveniente, a saber, em termos das polariza¢des
diagonal (+45° com a horizontal) e antidiagonal (—45° com a horizontal), representadas pelos

respectivos vetores de Jones

1 (1 1 1 1 1
|+>—@ 1 —$(|H>+|V>), |—>—@ » —@(|H>—|V>)- (5.6)

Assim, duas varreduras do pulso transmitido deverao ser realizas: uma com PA na diagonal
(+) e outra na antidiagonal (—), de forma que o campo elétrico que atravessa o polarizador

analisador em cada caso seréd dado pela projecao

= |+) (+|E = L( Ye'?r £ EYe'v) |+). (5.7)

. V

= H

2Em geral, é provavel que alguma rotag@o de fato ocorra devido as dificuldades de alinhamento dos espelhos
parabdlicos. Ademais, modulacdes de polarizacd@o instrinsecas induzidas por esses elementos também ja foram
reportadas em [152, 153]. Ainda que isso ndo seja necessariamente um problema para medidas que nao dependem
da polarizagdo, esse efeito deve ser considerado com cuidado no caso contrario. Por isso o uso de P1 e P2.
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Como P2 também estd configurado para polarizacdo horizontal, o campo elétrico sele-
cionado por ele em cada varredura, posteriormente encaminhado para a detec¢do, poderd ser

computado através de mais uma projecao
1 , ,
E; = |H) (H|E} = E(Exe’% + EY'%) |H), (5.8)

e 0 campo elétrico E} detectado no fim do caminho 6ptico serd proporcional a (H| E3. Por fim,
podemos calcular as componentes x e y do E transmitido pela amostra através dos resultados
das varreduras de acordo com
EYe'’ = E} + EJ,
(5.9)
Yplby — g+ _
EYe'% = EI - E].

5.8 OpcAo: DETECCAO ViA FSEOS EM UM CRISTAL DE ZNTE

Até aqui, todas as configuragdes de THz-TDS exploradas nesse trabalho contaram com
PCAs tanto para a emissao quanto para a deteccao de pulsos de THz. De fato, como jé discutido
na secao §4.3, a poténcia do oscilador laser usado nesse projeto € muito menor do que a ideal
para a geracgdo através da retificacao Optica em cristais eletro-Opticos de ZnTe e, por isso, esse
método ndo serd investigado. Por outro lado, em principio, ndo existem impedimentos técnicos
quanto a empregar esses cristais para a deteccao via amostragem eletro-6ptica de espago livre

(FSEOS)?¢, dada a instrumentacao disponivel.

Consideremos a configuragao ilustrada pela FiGura 5.27, que € compativel com o esquema
tipico apresentado na FIGURA 2.10. Essa coNFIGURACAO 8 € em grande parte similar & CONFIGU-
RAGAO 7, ja que a emissdao do THz por uma antena TERAS-1 e a manipulacdo de sua largura por
espelhos parabdlicos sdo mantidas, embora a deteccdo seja completamente diferente. Por outro
lado o EP4 deve ser agora utilizado tanto para focalizar o THz no cristal de ZnTe, quanto que

um furo central que o atravessa permitird que o feixe do laser de leitura também incida o cristal.

Ademais, a detec¢ao pela técnica de FSEOS torna essa montagem muito menos compacta.
Primeiro que como o feixe de leitura também deve ser focalizado no ZnTe, uma primeira lente
IR de foco longo (L1) precisa ser usada antes do furo do EP4. Em sequéncia, ao passo em que

o THz deve divergir e se perder apés o cristal, o feixe de leitura precisa ser colimado por uma

26Ver segdo §2.3.4.
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segunda lente (L2) e direcionado a fotodetec¢do. Nesse caminho, uma placa de A/4, um cubo
divisor polarizador (PBS) e fotodiodos balanceados serdo utilizados para monitorar diferencas
no estado de polarizacdo do laser provocadas por uma birrefringéncia induzida pelo THz no

cristal, como j4 discutido em §2.3.4.

CONFIGURACAO 8
EP1

Emissao
PCA
TERAS-1
: : Fotodiodos
o EP2 balanceados

E

ZnTe L2 A/4 PBS

Ficura 5.27 Detectando pulsos de THz através da técnica de FSEOS com cristais EO de
ZnTe. Nesse esquema, PCA ¢ a TERAS-1 emissora, EPs sdo espelhos parabdlicos, Ls sdo lentes
para o IR, E é um espelho plano e PBS € um cubo divisor polarizador. A drea sombreada sugere
a distribui¢do espacial do feixe e a tracejada indica onde amostras devem ser posicionadas.

Ficura 5.28 Fotografia da montagem Optica baseada no esquema da CONFIGURACAO 8, com
indicac¢des dos caminhos 6pticos do laser e do THz inseridas digitalmente
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A FIGURA 5.29 traz os resultados de varreduras que indicam que esse método ndo se
adequou tao bem as caracteristicas da instrumentacao disponivel quanto a detec¢io por antenas
fotocondutoras explorada acima. Mesmo utilizando 100 ms para o tempo de integracdo — mais
longo do que o utilizado na maior parte das varreduras apresentadas nesse capitulo — os tracos
temporais plotados no grafico da FIGURA 5.29A j4 evidenciam que os ruidos envolvidos sdo
muito grandes, observdveis até mesmo em partes do pico principal, assim como nas oscilacdes
pela umidade do ar. Além disso, embora a largura de banda apresentada na FiGura 5.298 se

assemelhe as obtidas anteriormente, o piso de ruido estd mais alto.
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Ficura 5.29 Varreduras de pulsos de THz com a conFIGURACAO 8. (A) Tracos temporais do
sinal para 2 varreduras subsequentes. (B) Amplitudes espectrais da FFT das curvas em (A).

Como discutido anteriormente na se¢ao §2.3.4, a eficiéncia da deteccdo via FSEOS
depende da relacao entre as dire¢des de polarizac¢io dos feixes de THz e de prova com respeito
aos eixos cristalograficos do cristal EO. Segundo Planken ef al. [154], a magnitude do sinal

recuperado com essa técnica deverd ser proporcional a

S o cosasin2g + 2 sina cos 2y, (5.10)

onde a e ¢ sdo, respectivamente, o angulo que as polarizacdes do THz e do feixe de leitura
fazem com o eixo z do cristal de ZnTe?’. Para as varreduras retratadas na FIGURA 5.29, esses
angulos foram ajustados como @ = 225° e ¢ = @ +45° = 270°. Para comprovar tanto que essa

configuracdo j4 se encontra optimizada, quanto que a montagem experimental descrita nessa

27As diregdes cristalogréficas desse cristal podem ser visualizadas no esquema da FIGURA 4.10B.
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secdo obedece a equagao 5.10, varreduras do pico do sinal?® como funcdo de a foram realizadas
parag = a, ¢ = @+45° e ¢ = @ +90°, e podem ser vistas nos graficos da Ficura 5.30. Neles, os
quadrados vazios representam os pontos experimentais, ja as linhas sélidas resultam do ajuste

da equacgdo 5.10 a esses dados e indicam uma concordancia satisfatéria ao modelo.

Como os parametros utilizados para as varreduras apresentadas na FIGURA 5.29 podem
ser localizados em um dos picos maximos do grafico da Ficura 5.30B, essa configuracdo ja
estd optimizada. Uma hipétese para a relacdo sinal-ruido ruim € que esse método seja mais

suscetivel a flutuagdes do laser. Por isso ele serd preterido nesse trabalho.
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Ficura 5.30 Varreduras do valor no pico temporal do campo elétrico de pulsos de THz
detectados via FSEOS como func¢do do angulo @ que o eixo z do cristal de ZnTe faz com a
direcdo de polarizacao do THz, que foi mantida fixa na horizontal. Para essas medidas foram
consideradas trés polarizagdes diferentes para o laser de leitura: (a) 0°; (B) 45°; e (c) 90°. Para
cada uma delas os quadrados vazios retratam os pontos experimentais enquanto que as linhas
s6lidas resultam do ajuste do modelo da equacdo 5.10 a esses dados.

28Tsto €, fixando a posi¢do da linha de atraso para o sinal mdximo.






CaApriTULO 6

AVALIACAO DO ARRANJO EXPERIMENTAL

PARA THz-TDS

Com a implementacdo de um arranjo experimental adequado para diferentes configuracoes
de THz-TDS, como descrito no capriTuLo 5 dessa tese, a avaliacdo de seu funcionamento para
a andlise da transmissdo por amostras pdde ser realizada para alguns cendrios significativos.
Na secdo §6.1, a obtencdo das linhas de absorcio caracteristicas da umidade presente no ar
atmosférico, em frequéncias compativeis com as esperadas, caracteriza o primeiro teste de
validag¢do do sistema, por ser um experimento direto cujo sucesso depende de fatores como o
bom funcionamento do expurgo da caixa seca, a correta implementa¢ao do programa de controle
da varredura e adquisicao de dados, além do emprego de um modelo de transmissdo adequado.
Em sequéncia, medidas em um substrato tipico de GaAs, como apresentadas na se¢io §6.2,
ilustram o comportamento da transmissdao por amostras espessas, no dominios do tempo e da
frequéncia, ao se considerar ou ndo as multiplas reflexdes internas. Da andlise, os coeficientes
Opticos recuperados através de modelos discutidos no capiTuLo 3 puderam ser comparados com
0 que se encontra na literatura. Ademais, essas medidas sdo revisitadas na secio §6.3.2, como
funcdo da temperatura, para uma primeira apreciacdo de uma montagem mais completa que
contemple o uso de um criostato. Antes disso, uma vez que janelas Opticas comuns a aplica¢oes
para o IR ndo sdo apropriadas a radiacdo THz, janelas de PFTE fabricadas para o criostato foram
ensaiadas, como descrito na secdo §6.3.1, e também resultaram em extragdes de coeficientes

dpticos com valores compativeis com o que se espera para esse polimero.

109
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6.1 OBTENCAO DAS LINHAS DE ABSORCAO POR VAPOR D’AGUA

A primeira andlise que podemos realizar com uma montagem de THz-TDS, recém cons-
truida, € a do ar atmosférico, abundante no laboratério. De fato, como discutido na secao §5.6,
a umidade presente no ar na forma de vapor d’dgua exibe linhas caracteristicas de absor¢ao na
faixa dos THz e, por isso, observéa-las constitui um 6timo primeiro teste de validade do arranjo
experimental, do programa de controle e aquisicao de dados, e dos modelos de extracao dos
parametros de interesse. Consideremos uma montagem baseada na CONFIGURACAO 4 encerrada
em uma caixa seca como a apresentada na fotografia da Ficura 5.23. Podemos destacar duas
situacdes com as quais € interessante a realizacdo de varreduras: a primeira antes de expurgar o
ar imido da caixa; e a segunda apds minimizar essa umidade com o fluxo de nitrogénio gas. Os

resultados de medidas realizadas nesse sentido podem ser visualizados na FIGURA 6.1.

10 4 X ]
~ ] I 107!
< i L~ ]
=) : ]
s 5 SR
2 . L (D) -2
\% | PO I T I Tt N N T O B A | "g 10 _E
i) i -2 0 2 4 L £ ]
2 07 fE ]
% N B < 10_3—.
S -
5 - f
] () L 1®
IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII 1() IIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
0 10 20 30 40 50 00 05 10 15 20
Tempo (ps) Frequéncia (THz)

Ficura 6.1 Varreduras de pulsos de THz com a coNFIGURACAO 4 encerrada em uma caixa
seca. (a) Duas curvas representando os tracos temporais de pulsos para baixa e alta umidades
relativas. O gréfico interno detalha o pulso principal. (B) Amplitudes espectrais calculadas pela
FFT das curvas em (a).

A partir desse capitulo, o programa que controla as varreduras sofreu uma pequena mo-
dificacdo, como também pode ser visto no APENDICE A. Ao contrdrio das medidas apresentadas
no capitulo anterior, em que os pontos experimentais eram coletados com a linha de atraso
se movendo continuamente, uma coleta realizada em passos pode ser interessante. Em outras
palavras, a cada iteracao, o programa deve adicionar um mesmo passo de deslocamento ao total

da linha de atraso, e aguardar uma constante temporal para entdo realizar uma medida. Dessa
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forma, garantiremos que a varredura estard igualmente espacada!, o que facilita no cdlculo da
FFT, além de ndo precisarmos alterar a velocidade de varredura se for necessario aumentar o

tempo de integracdo pelo amplificador lock-in, por exemplo.

Para as curvas contidas na FIGURA 6.1, o passo de deslocamento da linha de atraso foi
fixado em 0,005 mm, o que significa uma janela temporal com pontos igualmente espacados a
cada 0,033 ps, aproximadamente. J4 o tempo de integracao pelo LIA foi ajustado em 30 ms. Uma
das varreduras, realizada com RH = 5 %, servird de referéncia para a outra, com RH = 60 %,

no célculo do coeficiente de transmissdo complexo (equagdo 3.31)

Esoa(v)

7e-xp(V) = E5%(V) )

6.1
onde cada E é o resultado complexo da FFT de cada traco temporal. Dada a configuracio dessas
medidas, podemos considerar um modelo de transmissdo baseado em 3.46, para uma amostra
espessa, mas agora sem interfaces a serem levadas em conta, de forma que os pardmetros 6pticos

de interesse podem ser extraidos a partir de

C
n(v) = 1+ M‘Pexp(")a (a) 62)
k(v) = _27[ch In [%Xp(v)] , (b)

com Jexp, Pexp @ amplitude e a fase de ‘izxp, respectivamente, e L o comprimento do caminho que
o pulso percorre entre as antenas emissora e detectora?. Para essas medidas L = 30(1) cm. Por
outro lado, calcular o coeficiente de absor¢do @ = 47kv/c pode ser mais interessante do que o
coeficiente de extincao «, uma vez que desejamos recuperar as linhas de absor¢do caracteristicas.

Dessa forma: 5
a(v) = —Zln [Texp (V)] - (6.3)

No gréifico da rFicura 6.2a estd plotado o resultado da extragdo do indice de refracdo
real n, através de 6.2a, onde pode-se observar que seus valores sao muito préximos de 1. De
outra forma, o gréifico da FiGura 6.2B traz o coeficiente de absor¢do obtido através de 6.3.
Deve-se destacar que 9 picos de absor¢do distinguiveis foram rotulados na rFicura 6.2B, em

frequéncias medidas que podem ser consultadas na TABELA 6.1, onde também vemos que elas

'Evidentemente que a menos de fontes de erro intrinsecas da linha de atraso.

2Estamos considerando entdo que o ar umido seja modelado como uma amostra espessa de espessura L. Os
termos de Fresnel ndo aparecem porque quando trocamos a “amostra” pela referéncia, essa troca € feita em toda a
extensao do caminho do THz.
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s@o compativeis com o que se pode encontrar na literatura. Nota-se também que nessas mesmas
frequéncias ocorrem variacdes em n, como o esperado, ja que as partes real e imaginaria do

indice de refragdo complexo estdo acopladas através das relacdes de Kramers-Kronig [150].
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Ficura 6.2 Parametros Opticos extraidos por THz-TDS do vapor d’4gua presente no ar atmos-
férico. (a) Indice de refracao real n. (B) Coeficiente de absorcdo, onde as linhas de absor¢ao
foram numeradas.

Linha @ (cm™) Frequéncia medida (THz) Frequéncia ref. [150] (THz)
1 0,029 0,557 0,557
2 0,018 0,754 0,752
3 0,016 0,989 0,988
4 0,092 1,099 1,097
5 0,032 1,113 1,113
6 0,100 1,165 1,163
7 0,031 1,208 1,208
8 0,029 1,230 1,229
9 0,056 1,414 1,410

TABELA 6.1 Parametros das linhas de absorc¢ao por vapor d’dgua observadas na FIGURA 6.2B.
As frequéncias centrais medidas sdo compardveis as encontradas na literatura.
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6.2 OBTENCAO DOS COEFICIENTES OPTICOS DO GAAS A

TEMPERATURA AMBIENTE

Prosseguindo com o intuito de avaliar o arranjo experimental construido, as primeiras
medidas de THz-TDS pela transmissao em um material a temperatura ambiente (7 = 300 K)
foram realizadas em um substrato de GaAs com uma espessura nominal d = 0,5 mm. O GaAs é
um semicondutor com propriedades razoavelmente satisfatorias para funcionar como substrato
para amostras na faixa dos THz, principalmente para as baixas frequéncias, ja que seu principal

mecanismo de absor¢do envolve um fonon em 8,1 THz [20], fora da janela experimental.

Para as investigacOes na presente se¢do, a montagem de THz-TDS usada foi baseada
na CONFIGURACAO 6, também encerrada em uma caixa seca, possibilitando medidas em uma
atmosfera com umidades relativas menores do que 5 %. O substrato de GaAs foi posicionado
no foco de L1 para uma varredura com um spot da ordem de 3 mm. Aqui também precisamos
de uma varredura de referéncia, a qual foi realizada sob as mesmas condicoes, ao se retirar a
amostra do caminho do THz. Os tracos temporais recuperados para cada caso estdo plotados
no grafico da FiGura 6.3, onde também podemos compara-los. Os parametros de varredura

utilizados aqui foram os mesmos usados nas medidas apresentadas na secdo §6.1.
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Ficura 6.3 Tracgos temporais recuperados para a andlise de THz-TDS por transmissdao em um
substrato de GaAs. A curva de linha continua em rosa, com pico em 0 ps, retrata a medida
de referéncia, apenas através do ar seco. Ja a curva de linha continua em verde mostra o
pulso transmitido pelo substrato, com um pico principal em 4 ps e reflexdes que aparecem em
intervalos de 11,1 ps.
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Antes de trabalhar com os modelos de transmissao espectral, convém observar as curvas
da Ficura 6.3 e discutir quais informagdes esses tragos temporais podem fornecer por si s6. A
origem temporal desse grafico foi fixada ao pico do pulso de referéncia, retratado pela curva de
linha continua em rosa. O pico da transmissao principal pelo GaAs surge apenas 4 ps depois,
como mostra a curva de linha continua em verde. Em sequéncia pulsos com amplitudes cada vez
menores ocorrem periodicamente a cada 11,1 ps e correspondem as reflexdes pelas faces internas
do substrato. Analisar as posicoes desses picos oferece alguma informacgao sobre diferencas de
fase, embora ndo possa dizer a respeito de dispersoes. Nao obstante, uma vez que a espessura
nominal da amostra é conhecida, podemos estabelecer algumas estimativas para o valor do
indice de refracao real n. Como o atraso Aft = 4 ps entre transmissdo principal e o pulso de
referéncia se deve a diferenca entre as velocidades de propagagdo no ar e na amostra por uma
distancia d, considerando o indice de refracdao do ar como 1, temos

d d d
Att = -—=—=(n-1) = n=1+
UGaAs  Var c

cAtt
d b

(6.4)

e uma primeira estimativa de n = 3,4, substituindo os valores conhecidos. De outra forma,
considerando as reflexdes, o atraso Arg = 11,1 ps entre elas ocorre porque cada uma precisa
percorrer uma distancia 2d a mais do que a anterior e, portanto

2d cAlg
Atg = — = =
R=7N "= d

(6.5)

pode ser utilizada para uma segunda estimativa de n = 3,33. De fato, além de as estimativas

terem retornado valores muito proximos entre si, eles também se aproximam do que pode ser
encontrado na literatura, variando de 3,59 a 3,61 na faixa de 0,2 THz a 2 THz, em valores que
podem ser consultados em [155], por exemplo. E importante destacar que o desenvolvimento
acima sO se mostrou razodvel porque ha efetivamente uma dispersdo muito pequena nessa faixa

de frequéncias, como veremos mais abaixo.

Consideremos, portanto, as bandas espectrais dessas varreduras como trazidas pelo gréfico
da Ficura 6.4B. De certa forma, € evidente o efeito das multiplas reflexdes nas amplitudes
espectrais, uma vez que uma periodicidade no dominio do tempo se traduz em outra no dominio
das frequéncias, nesse caso na forma das oscilagdes que modulam as amplitudes do pulso
transmitido. Como elas sao bem comportadas no meio da banda apresentada, porém perdem
a coeréncia em seus limites, podemos usd-las para confirmar as estimativas levantadas no

capiTULO 5 de uma banda util limitada entre 0,2 THz e 1,5 THz para essa montagem.
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De outra maneira, lembrando dos modelos de transmissido desenvolvidos ao fim do ca-
PiTULO 3, para amostras espessas como o caso que estamos tratando, onde as reflexdes estdo
definitivamente apartadas do pulso principal transmitido, um modelo como o apresentado na
secdo §3.3.2 permite uma extracdo analitica dos coeficientes Opticos se truncarmos a janela
temporal antes da primeira reflexdao?, como ilustra o grafico da FiGura 6.4c. Dessa forma, tanto
o modelo prevé o desaparecimento da influéncia dos termos de Fabry-Pérot, quanto as oscilagdes
de fato desaparecem nas amplitudes de banda no gréfico da FiGura 6.4p. Ou seja, confirmamos

a origem da modulacao nas amplitudes.
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Ficura 6.4 Tracos temporais e respectivas bandas espectrais de pulsos de interesse em um
experimento de THz-TDS por transmissdo em um substrato de GaAs. (a) Janela temporal
contendo o pulso de referéncia (curva em rosa), a transmissao principal e trés reflexdes (curva
em verde). (B) Amplitudes de cada FFT calculada a partir das curvas em (A). (c) Janela temporal
truncada apenas ao pulso de referéncia e a transmissao principal. (p) Amplitudes de cada FFT
calculada a partir das curvas em (c).

3i.e. se encerrarmos a medida antes da primeira reflexdo, ou apenas excluirmos esses pontos do célculo da FFT.
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Nesse caso, calculamos o coeficiente de transmissao complexo dos dados truncados a

partir da razao

E“ZC( V)

trun: aAS

75" 0) = Fome sy (6.6)
ref

de onde sua amplitude 7,0 = |7;1| ¢ sua fase @lio® = arg (‘7;&‘,1“0) podem ser utilizadas para

arecuperacao analitica das partes real e imagindria do indice de refracdo complexo 7igaas = n+ik

como*
n(v) = 1+ gl (), (a) o
e [0+ D e '
k) = =5 In | S T ()] (b)

E importante notar que, como a determinacio desses coeficientes depende do conheci-
mento prévio da espessura d, essa deve ser uma das maiores fontes de erro dos valores obtidos,
se utilizarmos o d nominal. Os resultados dessa extracdo podem ser visualizados nos gréficos
da FIGURA 6.5, onde também se encontra plotado o coeficiente de absor¢do, calculado a partir

de a(v) = 4nk(v)v/c, como fungdo das frequéncias espectrais.
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Ficura 6.5 Parametros 6pticos extraidos por THz-TDS de um substrato de GaAs de 0,5 mm
de espessura calculados a partir de medidas de transmissao truncadas antes da primeira reflexao.
(a) Indice de refracao real n. (B) Coeficientes de extin¢do e de absorcao.

4De acordo com a equagdo 3.49, para uma amostra espessa.
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Vemos, portanto, nesses graficos que nao so a parte real do indice de refracdo (FIGURA 6.54)
se mostrou significativamente constante ao longo de toda a banda util da medida, com valores
em torno de n = 3,4 como na primeira estimativa realizada mais acima, mas também sua
parte imagindria (FIGURA 6.5B) pouco se alterou entre k = 0,01 e k = 0,02. Por outro lado, o
comportamento do coeficiente de absorcdo sugere que a ressonincia do fonon em 8,1 THz seja
forte o suficiente para provocar um incremento gradual na absorcdo mesmo que para essa faixa

espectral bastante distante [20].

Um outro destaque que merece ser feito sobre os gréficos apresentados na FIGURA 6.5 € que
a resolucgao espectral € limitada pela janela temporal utilizada para o cdlculo da FFT. Assim, os
pontos no grafico refletem essa resolug¢do que € relativamente baixa para as medidas truncadas.
Por outro lado, técnicas de suavizacdo através de zero padding® sdo tipicamente usadas para
melhorar a visualiza¢do das medidas, como mostram as linhas sélidas na FiIGURA 6.5, ainda que
nenhuma informacao nova seja criada com isso. Em geral, uma escolha adequada de janelas para
a transformada de Fourier® pode ser uma ferramenta bastante util para a andlise dos resultados
da THz-TDS. Uma discussao mais detalhada sobre esses aspectos foge do escopo desse trabalho,

mas pode ser consultada em fontes como [156].

Em contraponto, um modelo de transmissao que leve em conta as multiplas reflexdes que
aparecem na janela temporal da Ficura 6.4 resultaria em extragdes com uma melhor resolugdo
espectral, tendo em vista que ele se aproveitaria das informacdes contidas em uma amostragem
maior, sem depender da insercao artificial de zeros. Apesar disso, como o produto nd =~ 1,7 mm
¢ muito grande para satisfazer a condi¢do de filmes finos’, o modelo desenvolvido na se¢ao
§3.3.3 ndo € aplicavel. Dessa forma, a dispersao dos coeficientes 6pticos sé poderia ser extraida
através de uma solu¢do numérica do sistema 3.54, como discutido na se¢do §3.3.3, mas que nao

sera trabalhada nessa tese.

De qualquer forma, como o indice de refracdo complexo recuperado na FIGURA 6.5 se
mostrou razoavelmente constante ao longo de toda banda qtil, podemos considerar um modelo
que ndo leve em conta as dispersoes

-1

~ AN +10K)  opitniice n+ik—1\> ... .
T (v,n,k,d) = ————— mi(n+ik—1)vd/c 1= 4ni(n+ik)vd/c , 6.8
(v.m, &, d) (n+i1<+1)2€ n+ik+1 ¢ 6.8)

SBasicamente uma inser¢ao de zeros ao final do sinal para aumentar a amostragem antes de performar a FFT.
6Com o uso ou nao do ja citado zero padding.
7Ver equagdo 3.55.
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e utilizd-lo para encontrar as constantes® n, k € d que optimizam o seu ajuste ao coeficiente
de transmissdo complexo experimental 7., que pode ser determinado através das varreduras

nao-truncadas, como ilustradas pela FIGURA 6.4A,B.

De fato, os gréificos na FIGURA 6.6 mostram curvas que se ajustam bem aos pontos
experimentais para ambas as partes real e imagindria de ‘7§Xp. Os parametros optimizados pelo
ajuste retornaram as constantes n = 3,589(4), k = 0,21(2) e d = 0,4644(6) mm, com uma alta

precisdo, uma vez que o modelo € bastante sensivel aos parametros.

T I T T T I T T T I
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FiGura 6.6 Resultado do ajuste do modelo da equagdo 6.8 ao coeficiente de transmissao
complexo experimental, considerando as multiplas reflexdes no substrato de GaAs (FIGURA 6.4A).
Os quadrados representam os pontos experimentais, enquanto que as curvas foram calculadas a
partir dos pardmetros optimizados n = 3,589(4), k = 0,21(2) e d = 0,4644(6) mm.

Um aspecto interessante desses ajustes € que a determinacdo de n e x ndo exigiram um
conhecimento inicial da espessura do substrato, que também foi tratado como um parametro
desacoplado. Dessa forma, a parte real do indice de refracdo foi determinada com um valor mais
proximo da literatura de referéncia utilizada para a comparagdo [155], ao passo que também
descobrimos que o d previamente considerado estava superestimado. De fato, se inserirmos
d = 0,4644 mm na equacdo 6.4, a estimativa estard corrigida e retornard também n ~ 3,58,

como o encontrado aqui.

8Isto €, consideramos que eles ndo variem muito nessa faixa de frequéncias.
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6.3 AVALIA(}KO DA MONTAGEM PARA BAIXAS TEMPERATURAS

Nessa se¢do sdo apresentados os primeiros testes de medidas com um arranjo experimental
que permite a THz-TDS em amostras submetidas a temperaturas criogénicas. Uma fotografia
da montagem utilizada até o fim desse trabalho, baseada na conFiIGURACAO 7, pode ser vista
na FIGURA 6.7. Essa montagem foi encerrada em uma caixa seca para minimizar os efeitos da
umidade, como mostra a fotografia da FIGURA 6.8A. Maiores detalhes sobre o criostato dedo-frio

empregado podem ser consultados na secdo §4.7.

Ficura 6.7 Fotografia de uma montagem Optica baseada no esquema da CONFIGURAGAO 7,
com indicagdes dos caminhos 6pticos do laser e o THz inseridas digitalmente. Nessa montagem,
ambas as PCAs sdo do modelo bPCA e o criostato foi inserido no foco entre EP2 e EP3.

Ficura 6.8 Fotografia da caixa seca construida para expurgar a umidade, com um fluxo de
nitrogénio gds, da montagem experimental para baixas temperaturas (FIGURA 6.7). (A) Visao
externa da caixa. (B) Detalhe de uma das janelas 6pticas de PFTE da camara do criostato onde
se deve dispor a amostra.
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6.3.1 JANELAS OpPTICA DE PFTE PARA O CRIOSTATO

Janelas opticas de vidro comumente utilizadas em aplica¢des no IR ndo funcionam para
a radiacdo terahertz, uma vez que perdas dielétricas extrinsecas de defeitos carregados sdo
muito altas [20] e, por conseguinte, diminuem drasticamente a transmissao nessa regiao do
espectro eletromagnético. Polimeros, por outro lado, possuem a propriedade de serem altamente
transparentes a radiacdo terahertz [142] e, por isso, oferecem uma solucdo eficiente e barata
para janelas Opticas para aplicacoes de THz. Considerando o criostato utilizado nesse trabalho,
um par de janelas de PFTE foi fabricado com 3 mm de espessura cada. Entre elas, uma € usada
para a entrada do feixe que deve incidir a amostra e outra para a saida do feixe transmitido, em
direcdo a detecc¢do. A fotografia de uma dessas janelas instaladas no criostato pode ser vista na

FIGURA 6.8B.

Antes de prosseguir com medidas dependentes da temperatura, a eficiéncia dessas janelas
de PFTE foi ensaiada utilizando a montagem da FIGURA 6.7. Na FIGURA 6.9 estdo plotados
os resultados dos tracos temporais e das respectivas amplitudes espectrais, para as varreduras
da transmissdo e da referéncia, assim como foi feito para os experimentos anteriores nesse
capitulo. E importante destacar que dificuldades inerentes do alinhamento dessa montagem?®
causaram uma diminuicao na amplitude dos sinais medidos, de forma que o tempo de integracao
utilizado nessas varreduras foi aumentado para 300 ms com o intuito de se compensar a relagao

sinal-ruido.

Uma anélise da transmissdo, como a realizada para o substrato de GaAs na secio §6.2,
fazendo uso do modelo para uma amostra espessa sem reflexdes, resultou na extracao dos
coeficientes Opticos plotada no grafico da Ficura 6.10B. Esses resultados sdo caracteristicos para
o PFTE e concordam com o que pode se encontrar na literatura, como em [142]. Adicionalmente,
a transmitancia'® de uma janela pdde ser calculada através de T = |‘7;Xp|2, como mostra o grafico
da FIGURA 6.10A. J4 a transmitancia total do par de janelas deve ser determinada por T2. Um
indice de refracdo de n = 1,42 significa que a primeira reflexdo de cada janela s6 deve aparecer
nas medidas temporais 2nd/c ~ 28,4ps apds o pulso principal da transmissao'’. Tempos
longos como esse sao importantes para que as reflexdes das janelas ndo atrapalhem a analise das

amostras de interesse.

9Sobretudo por conta dos quatro espelhos parabdlicos utilizados para focalizar e colimar o feixe de THz.
10Ver equagao 3.32.
I'Ver equagdo 6.5.
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Ficura 6.9 Tracos temporais e respectivas bandas espectrais de pulsos de interesse em um
experimento de THz-TDS por transmissao em uma janela 6ptica de PFTE de 3 mm de espessura.
(a) Janela temporal contendo o pulso de referéncia (curva em rosa) e o transmitido (curva em
verde). (B) Amplitudes de cada FFT calculada a partir das curvas em (A).
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Ficura 6.10 Parimetros 6pticos extraidos por THz-TDS de uma janela de PFTE calculados a
partir da aplicacao de um modelo de transmissdo para amostras espessas aos dados experimentais.
(a) Transmitancia de uma janela de 3 mm de espessura. (B) Coeficiente de absor¢do « e indice
de refracao real n.
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6.3.2 DEPENDENCIA DOS COEFICIENTES DO GAAS COM A TEMPERATURA

Uma vez que o sistema construido foi demonstrado satisfatério para a obtencdo dos
coeficientes Opticos de um substrato de GaAs a temperatura ambiente (I = 300K), como
discutido na secdo §6.2, essas medidas puderam ser repetidas como fun¢do da temperatura para
avaliar o funcionamento da montagem da FIGURA 6.7, a qual serd importante sobretudo para a

anélise contida no capfturLo 7.

Para isso, o substrato de GaAs foi instalado no porta-amostras do criostato (ver Fi-
GURA 4.17), com o contato térmico estabelecido através do uso de uma graxa para vacuo.
Um dos maiores desafios do sistema, como pode ser montado, € a necessidade de que o furo do
porta-amostras — que permite que as transmissdes pela a amostra continuem seu caminho até a
deteccdo — esteja bem alinhado com a cintura do feixe entre os espelhos EP2 e EP3. Como esse
furo tem um diametro de 3 mm, que € compardvel a largura do THz no foco, a eficiéncia das
varreduras € bastante sensivel a desalinhamentos do criostato, o que, em conjunto com provaveis
desalinhamentos dos espelhos parabdlicos, deve limitar um pouco mais a banda ttil da monta-
gem. A despeito disso, essa configuragdo se mostrou satisfatéria para a obtencao de resultados
importantes, principalmente quando avaliada a luz da andlise apresentada no capituro 7. Por
ora, no contexto da presente secdo, serd suficiente observar que o resfriamento provocado pelo

criostato induz modificagdes nos coeficientes opticos do substrato de GaAs.

Consideremos, portanto, as diferentes varreduras que resultaram nos tracos temporais
apresentados no grafico da FiGUrA 6.11A. As curvas de linha sélida de variadas cores corres-
pondem aos pulsos de THz transmitidos pela amostra para temperaturas entre 10 K e 300 K.
Uma comparagdo preliminar entre elas indica que para temperaturas mais altas, tanto a atenua-
¢ao de suas amplitudes quanto o atraso temporal sdo maiores do que para as temperaturas mais
baixas. Adicionalmente, uma varredura de referéncia ao se retirar a amostra!? se encontra repre-
sentada na mesma FIGURA 6.11a pela curva de linha tracejada em preto, a qual serd necessdria
para se calcular os coeficientes de transmissdo complexos. Como j4 usual nessa tese, o grafico
da FiGura 6.11B ao lado traz os resultados das amplitudes da FFT calculadas para cada tragco
temporal. Os coeficientes de transmissdo devem, por outro lado, ser determinados a partir da
razao dos valores complexos da FFT do pulso transmitido, sob cada temperatura, com os valores

complexos da FFT do pulso de referéncia:

2Mantendo-se, entretanto, o porta-amostras vazio e as janelas 6pticas de PFTE.
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Ficura 6.11 Tracos temporais e respectivas bandas espectrais de pulsos de THz transmitidos
por um substrato de GaAs, de espessura nominal d = 0,5 mm, submetido a diferentes tempera-
turas entre 10 K e 300 K, comparados a uma medida de referéncia sem a amostra. (a) A curva
de linha tracejada em preto corresponde ao pulso de referéncia no dominio do tempo, enquanto
que as curvas de linhas s6lidas em variadas cores mostram os pulsos transmitidos pelo substrato
para as diferentes temperaturas, em varreduras que foram realizadas durante o aquecimento do
sistema (ver FIGURA 4.18). (B) Amplitudes de cada FFT calculada a partir das curvas em (A).
Assim como feito na se¢do §6.2, amplitude e fase de ‘7;Xp(v, T) devem ser inseridas
no sistema 6.7 que retornard as partes real e imagindria do indice de refracdo complexo do
GaAs, como funcdo das frequéncias espectrais, dessa vez para cada temperatura. Com isso,
o grafico da FiGURA 6.12 traz as variagOes do coeficiente de absor¢cdo a (circulos vermelhos)
e do indice de refracdo real n (quadrados azuis), no pico das amplitudes espectrais dos pulsos
em v = 0,6 THz, provocadas por 7. Nota-se que, para a temperatura ambiente (I = 300 K)
os valores de cada um desses parametros correspondem ao esperado, quando comparados com
os resultados apresentados nos graficos da FIGURA 6.5. Além disso, os valores de ambos os
parametros apresentados nesse grafico decaem para as temperaturas mais baixas, exibindo uma
resposta do sistema com 7'. As curvas tracejadas representam apenas linhas de tendéncia, a partir
de uma suavizagao dos dados experimentais, para guiar a visualizagdo dos comportamentos. De
acordo com o que pode se encontrar na literatura [155, 157], a diminuicdo na absor¢ao era de

fato esperada. Por outro lado os mecanismos € o comportamento ndo serdo discutidos nesse

trabalho.
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Ficura 6.12 Parametros 6pticos extraidos por THz-TDS de um substrato de GaAs calculados a
partir da aplicacao de um modelo de transmissdo para amostras espessas aos dados experimentais,
como funcdo da temperatura, especificamente para v = 0,6 THz que corresponde ao pico das
amplitudes espectrais dos pulsos. O comportamento para as outras frequéncias espectrais €
similar. Os quadrados azuis sdo os resultados para o indice de refracdo real n e os circulos
vermelhos correspondem aos respectivos coeficientes de absor¢do. Ja as curvas tracejadas
representam linhas de tendéncia a partir da suavizacdo dos pontos experimentais.



CapriTuLo 7

AprLICACAO DA THZz-TDS A0 ESTUDO DE

FONONS OpPTICOS NO PBTE

Nesse ultimo capitulo antes das conclusdes e consideracdes finais dessa tese, a montagem
experimental implementada no capitTurLo 5, e avaliada no capitTuLo 6, € colocada a prova ao
ser aplicada para as primeiras investigagdes de fendmenos fisicos relevantes, em andlises mais
complexas do que as apresentadas anteriormente nesse trabalho. O telureto de chumbo (PbTe) €
um semicondutor que vem atraindo atenc¢do por conta de propriedades termoelétricas atrativas,
o que incentiva o estudo de suas propriedades fondnicas através de técnicas como a THz-TDS.
Dessa forma, antes de mais nada, a se¢do §7.1 € reservada a uma breve revisao de conceitos
tedricos que serdo importantes para os fendmenos que se espera serem observados nas amostras,
que sdo filmes finos de PbTe, de diferentes espessuras, introduzidos na secdo §7.2. Esses
filmes foram crescidos em substratos de fluoreto de bario (BaF;), cuja obtencdo experimental
da resposta espectral é discutida na se¢do §7.3. Linhas de absorcdo caracteristicas de um
fonon IR ativo, que se suaviza com a diminui¢do da temperatura, associado a uma instabilidade
ferroelétrica na estrutura do PbTe, foram obtidas e sdo apresentadas na se¢do §7.4. Por fim,
um modelo de transmissao por filmes finos construido ao final do capiturLo 3 foi utilizado para
calcular as permissividades complexas, como mostradas na se¢do §7.5, e comparadas com um
modelo fisico adequado, de onde parametros de interesse optimizados puderam ser obtidos.
A compatibilidade desses resultados com investiga¢des recentemente publicadas em artigos de

relevancia ajudam a validar o arranjo experimental construido ao longo desse projeto.
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7.1 CONCEITOS TEORICOS

Antes de partir para as medidas de THz-TDS por transmissao através de filmes finos de
PbTe, realizada com a montagem construida nesse trabalho, a introdu¢do de algum contexto
tedrico € importante — sobretudo para a anélise dos resultados frente a modelos fisicos adequados

— e serd apresentada brevemente nessa se¢ao.

7.1.1 Fonons IR ATIvos

Em um sélido cristalino, os dtomos dispostos na rede periddica ndo estdo rigidamente
fixos, uma vez que suas massas sao finitas, assim como as forcas de ligacdo que os mantém
unidos também o sdo [158]. Por outro lado, existem de fato posi¢des de equilibrio, na vizinhanga
das quais os dtomos quando deslocados devem sentir forcas restauradoras e, por conseguinte,
vibrar em frequéncias caracteristicas [4] determinadas classicamente pelos modos normais de
vibragdo de um oscilador harmodnico. Correspondentemente, em se tratando de um sistema
quantico, os autoestados da energia serdo discretos, 0 que motiva a definicao do fonon como um

quantum de vibracdo [159], similarmente ao que sao os fétons para as ondas eletromagnéticas.

As frequéncias de ressonancia de fonons ocorrem dentro de faixas equivalentes a regido
espectral do infravermelho (IR), incluindo a banda do THz. Mesmo assim, nem todos os modos
interagirdo com esse tipo de radiac@o, a ndo ser os chamados fonons IR ativos, definidos através
de regras de selecdao que podem ser derivadas pela teoria de grupo [4], cujos detalhes fogem do

escopo desse trabalho. Um panorama geral, entretanto, serd discutido no que se segue.

Os fonons de um cristal diatdmico podem ser classificados em ramos dpticos e acusticos,
como ilustram as curvas de linha continua na Ficura 7.1 que mostram a dispersao de fonons para
uma rede unidimensional! de parametro a. Adicionalmente, os fonons também sdo classificados
como longitudinais ou transversais, de acordo com a dire¢dao do deslocamento dos dtomos com
respeito a rede. Basicamente, a primeira condi¢do para que um féton seja absorvido por um
fonon (IR ativo) € a de que as leis de conservagdo de energia e momento sejam satisfeitas. Para
uma frequéncia finita ndo nula, isso s6 € possivel ao ramo 6ptico, no ponto em que ele intercepta

a dispersao do féton (quadrado preto na FiGura 7.1). Mas nem todos os fonons 6pticos serdo IR

'Em geral, para um cristal tridimensional (3D) a dispersao serd mais complicada, com mais ramos, de acordo
com as simetrias da estrutura cristalina.
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Ficura 7.1 Dispersao de fonons 6pticos (linha continua em azul) e acusticos (linha continua
em laranja) para uma rede cristalina unidimensional diatdmica de parametro a. Adicionalmente,
a linha tracejada em vermelho corresponde a dispersdo de fotons no cristal, retratada com
uma inclinacdo menor do que uma fisicamente real para que ela seja distinguivel do eixo das
ordenadas. A absor¢do de um féton por um fonon deve obedecer as leis de conservacao de
energia e momento, o que sé pode ocorrer para o ramo 6ptico no ponto indicado pelo quadrado

preto.

ativos. De fato, como as ondas eletromagnéticas sdo transversais, elas s6 se acoplam a fonons
opticos transversais (TO), e como esse acoplamento sé deve ocorrer se 0s dtomos estiverem

carregados, apenas materiais com ligagcdes polares poderdo conter fonons IR ativos [4].

A resposta dielétrica da interagdo entre a luz e a rede cristalina através do fonon TO pode
ser modelada pela aproximagdo do sistema por um oscilador Lorentziano, e se resume em uma

expressao para a permissividade complexa dada por [20]

2

~ N Y10
& (V) = €0t (61 =€) 53— ———, (7.1)
VIio — VZ —IVYTO

onde €, = €(o0) é a constante dielétrica para altas frequéncias?, €4 = €:(0) € a constante
dielétrica estatica, vto € a frequéncia de ressonancia do fonon TO, e yto € o fator de amorte-
cimento que € inversamente proporcional ao tempo de vida do fonon3. A partir dessa equagdo
7.1, podemos prever uma linha de absor¢ao de radiacao aproximadamente centrada em vro com
uma largura espectral aproximadamente igual a yto [4]. No mais, a frequéncia do modo TO
estd relacionada com a frequéncia de ressonancia de fonons 6pticos longitudinais (LO) através

da importante relagao de Lyddane-Sachs-Teller (LST) [160]

2

v €
LO st
VTO [}

2Basicamente frequéncias correspondentes ao espectro visivel.
3Bastante curto para fonons TO devido a anarmonicidades no cristal [4].
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7.1.2 TRANSICOES DE FASE ESTRUTURAIS E FONONS SUAVES

Diante de variagdes na temperatura ou na pressdo, ndo € incomum que um cristal se
transforme de uma estrutura cristalina para alguma outra, no que podemos nos referir como uma
transicdo de fase estrutural [161]. Em geral, a estrutura A estdvel para um cristal a7 = OK
€ aquela que possui a menor energia interna U dentre todas as possiveis. Por outro lado, para
uma temperatura nao nula, o que deve ser minimizada € a energia livre F = U — TS, com S
sendo a entropia. Desse modo, em principio pode existir alguma outra estrutura 8 que possua
um espectro de fonons mais suave#, com uma ocupagdo térmica média e, consequentemente,
uma entropia maiores do que em A. Basicamente, a condi¢do para que haja uma transi¢ao de

A para B € a de que exista uma temperatura critica T;. tal que F4(T.) = Fg(T.) [160].

Entender essas transi¢des de fase estruturais € importante porque algumas propriedades
macroscopicas do cristal devem se alterar nesse processo. Em particular, alguns materiais
exibem uma transi¢do de uma fase ferroelétrica para outra paraelétrica. Um ferroelétrico pode
ser definido como um material em que uma polarizacdo intrinseca da rede> pode ser revertida
pela aplicacdo de um campo elétrico externo [162]. Durante a fase paraelétrica (' > T;) a

constante dielétrica estatica obedece uma lei de Curie-Weiss da forma [163]

1
T_TC’

€t(T) o (7.3)

onde 7. também pode ser referida como temperatura de Curie (ferroelétrica). Comparando essa
expressao com a LST (equagdo 7.2), como € independe da temperatura [164] e supondo que

esse também seja o caso para vy o [160], poderemos observar o seguinte comportamento
vao(T) o T — T, (7.4)

para um fonon TO IR ativo que esteja associado a transi¢do de fase estrutural, por isso também
chamado de fénon suave. Ainda, de acordo com a equacdo 7.1, podemos monitorar esses modos
suaves, por exemplo, através do deslocamento da linha de absor¢do que deve estar centrada em
frequéncias cada vez menores conforme se diminui a temperatura, como serd visto na andlise

das medidas apresentadas nesse capitulo.

4Isto é, com frequéncias comparativamente menores.
5Na fase ferroelétrica, o centro de carga positiva ndo coincide com o centro de carga negativa, resultando em
um momento de dipolo elétrico ndo nulo mesmo na auséncia de um campo elétrico externo.
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7.2 AMOSTRAS

Um fato ja bem estabelecido € o de que alguns dos semicondutores IV-VI exibem uma
transicdo de fase estrutural do sal de rocha (NaCl) para uma estrutura romboédrica [165],
detectdvel através de uma instabilidade ferroelétrica crescente com a diminui¢do da temperatura
[166], acompanhada pela suaviza¢ao do fonon TO. Entre esses compostos, o telureto de chumbo
(PbTe) tem atraido particular atencdo por conta de propriedades termoelétricas atrativas [167,
168]. A capacidade de se converter calor em energia elétrica, e vice-versa, abastece o interesse
em se estudar materiais termoelétricos, principalmente no que se refere aos esforcos em se

compor solucdes as demandas energéticas e ambientais [169, 170].

Embora a fase ferroelétrica do PbTe ndo seja de fato alcangdvel para temperaturas fisi-
camente factiveis®, uma ampla variacao da constante dielétrica estdtica €y e da frequéncia de
ressonancia vt do fonon TO, em uma dependéncia com a temperatura compativel com a lei
de Curie, evidencia o comportamento paraelétrico desse material [171], além da instabilidade
ferroelétrica, que costuma ser um ingrediente presente em bons materiais termoelétricos [172].
Ademais, a baixa condutividade térmica do PbTe vem sendo associada a dindmicas de rede
andmalas com um acoplamento anarmdnico gigante dos modos actsticos longitudinais (LA) e
opticos transversais (TO) [173], o que também destaca a importancia do estudo das propriedades

fondnicas desses materiais.

Nesse cendrio, considerando a frequéncia relativamente baixa do modo TO do PbTe,
nomeadamente 0,96 THz a temperatura ambiente [174], observar a suavizacdo desses fonons
via THz-TDS pode fornecer ndo s6 uma prova mais contundente da montagem experimental
implementada nesse trabalho, mas sobretudo inicid-la ao contexto de estudos relevantes e atuais.
Para isso, contamos com uma série de filmes finos’ de PbTe monocristalinos — de espessuras
d iguais a 100 nm, 300 nm e 500 nm — crescidos por epitaxia de feixe molecular (MBE) [175],
sobre substratos de fluoreto de bario (BaF;) (111) de espessura d, = 0,5 mm, pelo grupo dos
Drs. Eduardo Abramof e Paulo Rappl, no Instituto Nacional de Pesquisas Espaciais (INPE), em
Sao José dos Campos [176]. A andlise dos resultados experimentais frente aos modelos fisicos

considerados serd discutida a seguir.

¢Como veremos na andlise das medidas, a temperatura de Curie para o PbTe pode ser extrapolada para valores
abaixo do zero absoluto.

7De fato, para fotons de energias proximas a ressondncia do fonon TO a absor¢@o € muito grande [4] e uma
espectroscopia de transmissao s € possivel em filmes finos.
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7.3 OBTEN(;KO DA RESPOSTA ESPECTRAL DO SUBSTRATO

Como mencionado previamente acima, na secdo §7.2, os filmes finos de PbTe foram
crescidos sobre um substrato de BaF,. Por outro lado, estamos interessados na resposta espectral
da transmissdo de pulsos de THz exclusivamente através dos filmes, de forma que precisamos
isolar a contribui¢do do substrato. Nesse sentido, como discutido na se¢ao §3.3, varreduras para
um substrato de mesmas caracteristicas, porém onde ndo foram crescidas amostras, devem ser
realizadas e servirdo de referéncia para a obtencao dos coeficientes de transmissdo complexos

dos filmes. E natural que comecemos, portanto, por essas medidas.

Para o presente experimento, a montagem Optica utilizada foi a mesma introduzida e
avaliada na sec¢do §6.3, a qual é baseada na CONFIGURACAO 7, como mostra a fotografia da
FIGURA 6.7. Adicionalmente, as fotografias da FIGURA 7.2 mostram como o substrato foi
instalado no porta-amostras do criostato, com o contato térmico estabelecido através de uma
graxa para vacuo. E importante destacar que as condi¢des e os pardmetros das varreduras
realizadas para o substrato serdo replicados para as medidas nas amostras, de forma que os

cuidados com o alinhamento do sistema devem ser atentados.

Ficura 7.2 Fotografias do substrato de BaF, instalado no porta-amostras do criostato. O
contato térmico foi estabelecido através de uma graxa para vécuo.

No gréfico da FiGurA 7.3A encontram-se plotados os tracos temporais dos pulsos de THz
transmitidos pelo BaF, submetido a diferentes temperaturas entre 10 K e 300 K (curvas de linha
continua em diversas cores), comparados com uma varredura de referéncia sem o substrato
(curva tracejada em preto), porém mantendo-se o porta-amostras e as janelas opticas de PFTE
do criostato. De acordo com a equacao 6.4, o atraso de aproximadamente 2 ps observado entre

o pico da referéncia e o pico da transmissao principal pode ser usado para uma estimativa de
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ny ~ 2,2, dada a espessura d, = 0,5 mm do substrato®, o qual pode ser considerado espesso
J& que as reflexdes devem estar apartadas por um atraso de aproximadamente 7,3 ps, segundo
a equacgdo 6.5. Como as reflexdes limitam a resolu¢do espectral das medidas ao truncarmos a
varredura em uma janela que contenha apenas a transmissao principal, essa resolucio deve ser

menor aqui do que para o GaAs, como visto no CAPITULO 6.
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Ficura 7.3 Resultados da THz-TDS por transmissdo em um substrato de BaF, com 0,5 mm
de espessura submetido a diferentes temperaturas entre 10 K e 300 K. (a) Tragcos temporais da
transmissao e da varredura de referéncia. (b) Respectivas amplitudes espectrais das curvas em
(a). (c) Coeficientes 6pticos obtidos através do modelo para amostras espessas, como fungao
da temperatura, no pico das amplitudes espectrais.

Como ja usual, o grafico da FIGURA 7.3B traz as amplitudes espectrais de cada um dos
tracos temporais, calculadas por FFT. Dos valores complexos, podemos calcular os coeficientes
de transmissdo para cada temperatura que, inseridos no modelo para uma amostra espessa,
fornecerdo os coeficientes Opticos relevantes do material, similarmente ao que foi feito na se¢ao

§6.3.2. Por fim, o grafico da FiGUrA 7.3c mostra a variacio do indice de refracdo real (quadrados

8Na se¢ao §3.3, convencionamos o indice 2 para todas as quantidades referentes ao substrato e o indice 1 para
aquelas que dizem respeito a amostra crescida sobre ele. Nesse capitulo, o indice 1 serd suprimido, mas o 2 serd
mantido para que ndo haja confusio.
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azuis) e do coeficiente de absor¢do (circulos vermelhos) do BaF, como fun¢do da temperatura
em 0,6 THz, que corresponde ao pico das amplitudes espectrais (ver FIGUrA 7.38). E importante
adicionar que n, se manteve razoavelmente constante ao longo da banda 1til e que, por isso, €
0 seu comportamento apresentado na FIGURA 7.3c que serd aproveitado nos modelos que serdo

empregados nas proximas secgoes.

7.4 OBTENCAO DA RESPOSTA ESPECTRAL DO PBTE

Depois de recuperada a resposta espectral do substrato em que foram crescidos os filmes
finos de PbTe de interesse, as varreduras de THz-TDS por transmissdao devem ser repetidas
para cada uma das amostras, idealmente para as mesmas temperaturas sob as quais o substrato
foi ensaiado, ja4 que os coeficientes de transmissdo complexos experimentais dependentes da

temperatura devem ser determinados a partir de
Ta(v,T) = =——=, (7.5)

para cada filme de espessura d, onde E;(v,T) sdo os respectivos resultados complexos da FFT
das varreduras de transmissdo pelas amostras, enquanto que E(v,T) sdo os obtidos para o

substrato, como descrito na se¢ao §7.3 acima.

Ficura 7.4 Fotografias de uma das amostras de PbTe instalada no porta-amostras do criostato.
O contato térmico foi estabelecido através de uma graxa para vacuo.

Um contexto experimental importante que deve ser explicitado é que, inevitavelmente
para a instrumentagdo disponivel, cada conjunto de varreduras deve ser realizado em um dia
diferente do outro. Essencialmente, se tomarmos como base os graficos da FIGURA 4.18B,c para

a evolugdo temporal da temperatura no criostato, um ciclo de resfriamento de 300K a 10K



7.4. OBTENGAO DA RESPOSTA ESPECTRAL DO PBTE 133

sucedido por um aquecimento natural de 10K a 150 K deve durar em torno de 4 h, que devem
ser no minimo duplicadas para que o sistema retorne a temperatura ambiente e permita a troca
da amostra, além de somado o tempo de se refazer o vicuo na cdmara do criostato, entre outros
detalhes técnicos. A despeito disso, se forem tomados os devidos cuidados com o alinhamento
do sistema, a comparacao com a referéncia nao sera prejudicada. Os resultados de cada uma das
varreduras para as amostras com filmes de diferentes espessuras, comparadas com as varreduras

de referéncia no substrato, encontram-se plotados nos graficos da Ficura 7.5.
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Ficura 7.5 Varreduras de THz-TDS por transmissdo em amostras com filmes finos de PbTe
de diferentes espessuras d (apontadas na figura) e submetidos a variadas temperaturas entre 10 K
e 300 K, comparadas com as varreduras de referéncia no substrato de BaF,. As curvas de linha
continua dizem respeito as amostras, enquanto que as tracejadas sdo referentes ao substrato.
(A, ¢, E) Tracos temporais dos pulsos de THz transmitidos. (B, b, F) Respectivas amplitudes
espectrais, calculadas via FFT, das curvas a esquerda.
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De imediato, podemos observar que, para os tracos temporais na FIGURA 7.5A,C,E, a ampli-
tude dos pulsos transmitidos pelas amostras € mais atenuada quanto maior a espessura do filme.
Além disso, essa atenuacdo também tem uma resposta bastante acentuada com a temperatura,
diferentemente do que ocorre para o substrato. Assim, depreendemos que a absor¢ao pelo PbTe
€ maior para as temperaturas mais baixas, o que também € corroborado pelo comportamento que
se repete nos graficos das amplitudes espectrais dispostas na FIGURA 7.5B,D,F. Adicionalmente,
essa perspectiva do dominio da frequéncia ja evidencia um fenomeno esperado diante de tudo o

que foi discutido nas secdes §7.1 e §7.2, a saber, linhas de absor¢ao dependentes da frequéncia.

Embora esses resultados das varreduras ja sugiram que a absorcdo seja de fato muito
grande para que o modelo 3.77 seja aplicavel, podemos nesse primeiro momento tratar —2 In |‘7:1|
como uma aproximacao para a absorcao de cada filme fino de espessura d, ao calcularmos os
coeficientes de transmissao complexos através de 7.5. Com isso, recuperamos 0s comportamen-
tos apresentados nos graficos da FIGURA 7.6, que sdo compativeis com as atenuacgdes vistas para

as curvas das amplitudes espectrais na FIGURA 7.5.
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Ficura 7.6 Picos de absor¢do da radiagdo THz por filmes finos de PbTe de diferentes es-
pessuras d (apontadas na figura) e submetidos a variadas temperaturas entre 10K e 300K. O
comportamento observado sugere que essas curvas estejam retratando a suavizacdo do modo
fonon TO associado a instabilidade ferroelétrica do PbTe.

Assim, temos uma visualizacdo de picos de absorcdo que se deslocam para as baixas
frequéncias conforme a temperatura diminui, mas que partem de 300 K centrados em aproxi-
madamente 0,9 THz, que € em torno da frequéncia esperada para a ressonancia do fonon TO do

PbTe, como discutido na secdo §7.2. Portanto, ainda que qualitativamente, os graficos da Fi-
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GURA 7.6 sugerem que estejamos observando a suavizacdo desse modo associado a instabilidade
ferroelétrica do PbTe. Evidentemente que essa hipdtese precisa de uma validagdo quantitativa

frente a modelos fisicos adequados. O que serd discutido a seguir.

7.5 OBTENCAO E ANALISE DA PERMISSIVIDADE COMPLEXA

De acordo com o que foi discutido justamente ao final da se¢do §3.3.6 — quando cons-
truimos um modelo de transmissdo que ndao dependa de que o coeficiente de extingdo seja
negligenciavelmente pequeno — podemos extrair a permissividade complexa do filme fino atra-

vés do coeficiente de transmissdao complexo com®

c

E(v,T) =i[no(T) + 1] 0T) - 1] Tvd

—no(T), (7.6)

lembrando que n, € o indice de refragdo do substrato de BaF,; em que os filmes de PbTe foram
crescidos, e que o indice d (em € e 7) estd sendo usado para nos referirmos a quantidades espe-
cificas de cada filme de espessura d. Considerando as varreduras apresentadas na FIGURA 7.5,
as partes real (e1) e imagindria (e;) da permissividade complexa, obtidas via equacao 7.6, de-
pendentes da frequéncia para cada temperatura, estao dispostas no graficos da FIGURA 7.7. Para

ambos 0s casos, as curvas foram encontradas com valores da ordem de ~ 10%.

Antes de trabalharmos um modelo especifico para a permissividade elétrica, podemos
discutir, de modo geral, a forma dessas curvas. Consideremos as equacdes 3.23, que estabelecem
a relac@o entre as partes real e imagindria tanto de € = €| + ie; quanto do indice de refracao
complexo 71 = n + ix. Para um limite em que « seja muito pequeno quando comparado com n,
teriamos correspondéncias quase diretas €] <> n e €, < k [4]. Evidentemente que esse ndo € o
caso para essa situagao, ja que a absorcao é bastante grande. Apesar disso, podemos observar
um comportamento aproximadamente Lorentziano, em formatos que se assemelham a curvas

tipicas!® de n e k. Assim, entendemos que a resposta dielétrica obtida seja razodvel.

Em particular, se o que observamos € realmente a suaviza¢do do fonon TO, existem pelo
menos duas quantidades que gostariamos de extrair, que devem caracterizar esse modo, a saber,

a frequéncia de ressonancia vto € a constante de amortecimento yto. Um bom ponto de partida

%equacdo 3.80
0Vide, por exemplo, o espectro de absorcédo pelo vapor d’dgua na FIGURA 6.2, lembrando que @ = 2kw/c.



136 CarpituLo 7. ApLicagAo pA THz-TDS Ao ESTUDO DE FONONS 6pTICOS NO PBTE

para o modelo fisico serd, portanto, a equacdo 7.1 que trata da permissividade da rede, com
uma corre¢do para incluir a contribui¢do de portadores livres de acordo com o modelo de Drude

[165]

2 V2

. Y10 p
& (V) = € + (€ — €x0) 5 T i , (7.7)
Vip — Vi —ivyro vV +iVYyr

onde v, € a frequéncia de plasma e o fator de amortecimento y, € inversamente proporcional
ao tempo médio entre colisdes dos elétrons com os fons. Nesse trabalho, esse serd o modelo
utilizado para o ajuste das curvas apresentadas na FIGURA 7.7, cujos parametros optimizados

devem retornar as quantidades de interesse discutidas mais acima.
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Ficura 7.7 Resposta dielétrica de filmes finos de PbTe, de diferentes espessuras d (apontadas
na figura), submetidos a variadas temperaturas entre 10 K e 300 K, em funcdo da frequéncia da
radiacdo que os ilumina. (A, c, g) Parte real da permissividade elétrica, divididas por um fator
10*. (B, D, F) Respectivas partes imagindrias, também divididas pelo mesmo fator.
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Consideremos, entdo, as curvas das permissividades do filme fino de espessura d =
300 nm. No grafico da FiGura 7.8, elas foram dispostas normalizadas e deslocadas uma da outra
para uma melhor visualiza¢do, onde os quadrados coloridos retratam os pontos experimentais.
Por outro lado, as curvas de linha sélida em preto representam os resultados dos ajustes dos
parametros optimizados do modelo 7.7 as partes real e imagindria das permissividades experi-
mentais. Ajustes similares puderam ser realizados para os outros filmes. Como podemos ver,
esses resultados sugerem que o modelo considerado seja, portanto, adequado para descrever o

fendomeno observado nesse experimento.
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Ficura 7.8 Resultados dos ajustes do modelo 7.7 as permissividades complexas obtidas
experimentalmente para o filme fino de PbTe de espessura d = 300 nm. Os quadrados coloridos
retratam os pontos experimentais, enquanto que as curvas de linha sélida em preto representam
os resultados dos ajustes com os parametros optimizados. Todas as curvas foram normalizadas
e deslocadas para uma melhor visualizacdo. (A) Parte real. (B) Parte imagindria.
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Aqui vamos nos ater aos comportamentos obtidos para a frequéncia de ressonancia vto
do fonon e para as larguras y1o, como fun¢do da temperatura. Ambos podem ser visualizados
nos gréificos da FIGURA 7.9, para as amostras de diferentes espessuras. Comecando pelas
frequéncias, vemos na figura FIGURA 7.9A que, ao tomarmos o quadrado de seus valores, eles
de fato se aproximam do modelo de Curie-Weiss (equagdo 7.3), que descreve bem a suavizagdo
de um fénon associado a uma instabilidade ferroelétrica com a diminuicdo da temperatura.
Mais especificamente, os dados para 300 nm e 500 nm concordaram melhor entre si € com o
comportamento linear esperado, desviando um pouco para as temperaturas mais altas. Um
ajuste linear simultaneo desses pontos (linha vermelha continua na FIGURA 7.94) foi utilizado
para estimar uma temperatura de Curie de aproximadamente —77 K, através de uma extrapolacao
para V%O(T = T,) = 0. E importante destacar que essa temperatura é compativel com valores
que podem ser encontrados na literatura, como em [171], determinado em aproximadamente
=79 K através de medidas de capacitancia.
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Ficura 7.9 Parametros optimizados recuperados através do ajuste do modelo da equagdo 7.7
as permissividades complexas experimentais para filmes finos de PbTe de diferentes espessuras
(apontadas na figura) submetidos a variadas temperaturas entre 10 K e 300 K. (a) Frequéncias
de ressonéncia ao quadrado do fonon TO, a linha vermelha continua corresponde ao resultado
de um ajuste linear simultaneo dos pontos experimentais para 300nm e 500 nm. (B) Larguras
vto (fatores de amortecimento) optimizadas, as quais sdo inversamente proporcionais ao tempo
de vida do fonon (ver equagao 7.1).
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2

To» Mas sobretudo

Ja os valores para o filme de 100 nm divergem um pouco no grafico de v
explodem para a maioria dos pontos das larguras optimizadas yto, ndo aparecendo na escala do
grafico da FIGURA 7.9B. Serd necessdria uma andlise mais cuidadosa no futuro para determinar
se a baixa qualidade dos ajustes para essa amostra € proveniente de erros de fase causados por
possiveis desalinhamentos da montagem no dia em que suas varreduras foram realizadas, ou
se a janela de frequéncias limitada pela banda qtil influenciou negativamente na optimizacao
dos parametros. Apesar disso, com ajustes mais comportados para as duas temperaturas mais
baixas, observamos o que também € visivel nos gréficos das figuras 7.6 e 7.7, notadamente que

as larguras yTo sdo maiores para os filmes de espessuras menores, 0 que corresponde a um

decaimento mais rdpido dos fonons.

Recentemente, foi publicado um estudo onde a primeira observacdao do diamagnetismo de
fonons pode ser realizada, através de uma espectroscopia de terahertz dependente da polarizagao,
em filmes de PbTe na presenca de campos magnéticos tdo intensos quanto 25T [172]. As
medidas apresentadas nesse artigo foram realizadas na Universidade de Rice, no Texas, em
colaboracdo com o grupo do Prof. Junichiro Kono, e utilizaram filmes finos também crescidos
pelo INPE, mas com uma espessura d = 1,6 pm, portanto maior do que os estudados nessa tese.
Comparativamente, um destaque importante € que as observagdes da suavizagdo do modo TO
obtidas aqui sdo compativeis com as apresentadas em [172], na auséncia de campo magnético.
Esse é mais um indicativo da validacdo da montagem experimental implementada nessa tese,

conferindo relevancia aos resultados novos apresentados aqui.






CapriTUuLO 8

CONSIDERACOES FINAIS

8.1 CoONCLUSOES

O principal objetivo desse trabalho se concluiu com a implementacdo de um arranjo ex-
perimental preparado para investigar materiais com a técnica de espectroscopia de terahertz no
dominio do tempo (THz-TDS), cujo desenvolvimento foi descrito ao longo dessa tese. Para isso,
pulsos de terahertz com duracdes de picossegundos puderam ser gerados e detectados prima-
riamente através de antenas fotocondutoras (PCAs) bombeadas por pulsos Opticos ultracurtos
fornecidos por um oscilador laser infravermelho de femtossegundos. Por se tratar de uma mon-
tagem versatil — sobretudo no que se diz respeito a Optica para o THz — variadas configuracdes
de emissdo, propagacao, e detec¢do puderam ser examinadas ao longo do projeto, ajudando a
elucidar as vantagens e desvantagens da escolha dos diferentes elementos/dispositivos a serem
empregados em configuracdes mais complexas. Naturalmente, como em toda e qualquer nova
implementag¢do, optimizacoes do sistema ainda podem ser trabalhadas, e serdo remetidas ao fim
desse capitulo. A despeito disso, resultados robustos foram obtidos compardveis as expectativas,
o que ajuda a validar a aplicabilidade da implementagao como um todo, desde a construcao da
montagem Optica e dos métodos de aquisicao de dados, aos modelos empregados para a extragao

de informacdes fisicas relevantes.

Factualmente, a THz-TDS € uma técnica poderosa que tem se estabelecido como uma

ferramenta importante para a caracterizacao de materiais no estado sélido (porém nao somente),

141
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o que pode ser verificado através do crescente volume de artigos e livros publicados a cada ano,
resultado de uma répida expansdo tecnoldgica que a torna cada vez mais acessivel. Implementar
uma técnica desse tipo, em uma construcao até entdo inédita a nivel nacional, evidencia as
contribuicdes cientificas dessa tese, tendo em vista suas potenciais aplicagdes na andlise de uma
ampla gama de materiais. Com efeito, no estado atual do arranjo experimental desenvolvido,
medidas de THz-TDS dependentes da temperatura ja sdo uma realidade, enquanto que uma
espectroscopia de terahertz dependente da polariza¢do pode ser viabilizada através do uso dos
polarizadores de grade (WGP) também examinados nesse trabalho. No mais, configuracdes
de bombeio Optico e prova com terahertz (OPTP), além de uma magneto-espectroscopia com
campos magnéticos intensos, também sdo planejadas com base na montagem atual. No momento

daredagdo desse texto, o desenvolvimento da OPTP ja se encontra iniciado em nosso laboratdrio.

O grande diferencial da THz-TDS, comparada a técnicas espectroscopicas convencionais,
€ notadamente sua capacidade de fornecer informagdes simultaneas de amplitude e fase. Nesse
trabalho, modelos de transmissao foram discutidos e aplicados para a determinagdo de indices
de refracdo e permissividades elétricas complexos. Nesse sentido, as respostas espectrais da
transmissao pelo vapor d’dgua e através de amostras espessas de materiais como o arseneto
de galio (GaAs) e o politetrafluoretileno (PFTE), com resultados satisfatoriamente compativeis
com o que se pode encontrar na literatura, serviram como prova-de-conceito em uma primeira

validagdo do sistema.

Uma aplica¢ao mais contundente da técnica apresentada pode ser explorada em medidas
de transmissao através de filmes finos de telureto de chumbo (PbTe), de espessuras entre 100 nm
e 500 nm, onde investigar suas propriedades fondnicas interessa aos esfor¢os de se esclarecer a
dindmica por trds de suas propriedades termoelétricas atrativas. Especificamente, observamos
uma linha de absorcdo dependente da temperatura que é compativel com o comportamento de
suavizacdo de um fonon Optico transversal (TO) infravermelho ativo. Efetivamente, a ampla
variagdo da frequéncia de ressonancia, de aproximadamente 0,9 THz a 0,4 THz, correspondente
a um resfriamento do filme de 300 K a 10 K, caracteriza uma fase paraelétrica do material, com
uma instabilidade ferroelétrica associada a uma transicao de fase estrutural em uma tempera-
tura de Curie extrapolada como —77 K. Ademais, de acordo com modelos fisicos adequados
discutidos no texto, a largura da linha de absor¢do deve ser inversamente proporcional ao tempo
de vida desse modo fonon, de forma que a observagdo de decaimentos mais rapidos nos filmes

menos espessos merece uma andlise mais aprofundada em trabalhos futuros.
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8.2 PERSPECTIVAS FUTURAS

Usando medidas de propagacao pelo espago livre, primeiras estimativas para a banda til
do sistema construido foram logradas através de comparacdes com o piso de ruido, resultando em
limites superiores de frequéncias em torno de 2 THz para as antenas TERAS8-1 e de 1,5 THz para
as bPCA adquiridas, enquanto que 0,1 THz pdde ser estimado como o limite inferior em ambos
os casos. Por outro lado, a medida em que mais elementos Opticos sdo inseridos no caminho
do THz, as observacoes feitas nesse trabalho apontam para uma limitacdo ainda maior dessa
banda, possivelmente causada por alinhamentos ndo tdo optimizados quanto o concebivel. Nesse
cendrio, as baixas frequéncias podem acabar facilmente difratadas devido a seus comprimentos
de onda longos, enquanto que possiveis atenuacdes de poténcia devem diminuir a eficiéncia da
deteccdo para as frequéncias mais altas. De fato, no estudo dos filmes finos de PbTe, o espectro
perde a coeréncia fora de uma faixa de praticamente 0,3 THz a 1 THz — em uma montagem com
as antenas bPCA — que, embora tenha sido suficiente para a obten¢do de resultados robustos,

pode ser um empecilho para outras investigagoes.

Das optimizacdes mencionadas mais acima, estd claro que uma manuten¢do do alinha-
mento Optico € a mais diretamente relaciondvel. Nao obstante, algumas evidéncias coletadas
ao longo dessa tese sugerem que o maior gargalo do sistema esteja associado aos pulsos do
laser. Primeiramente, de acordo com informacdes da fabricante das antenas TERAS-1, elas
devem ser capazes de fornecer pulsos de terahertz com componentes de frequéncia de até 4 THz,
quando bombeadas por pulsos Opticos com larguras de banda maiores do que 10nm. Embora
essa relacdo ndo seja necessariamente direta, € significativo que estejamos obtendo a metade da
banda de THz para antenas iluminadas por pulsos de laser que foram medidos com a metade
da largura de banda recomendada (ver §4.1), i.e. S5Snm. Além disso, os testes de deteccdo via
amostragem eletro-Optica de espaco livre (FSEOS) com cristais de telureto de zinco (ZnTe), por
serem mais sensiveis ao estado do laser e terem retornado sinais com uma relagdo sinal-ruido
menos favordvel, serviram como um indicativo de que o sistema do laser também deva ser

melhor optimizado.

Dentre as outras perspectivas futuras que decorrem desse trabalho, a adapta¢ao da mon-
tagem para incluir o bombeio Optico de amostras em uma técnica de OPTP, como também

mencionado mais acima, ja estd em curso e tem o potencial de permitir a recuperacao da di-
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namica ultrarrdpida de portadores fotoexcitados. Adicionalmente, o laboratério ja dispde de
um criostato equipado com bobinas supercondutoras que pode ser utilizado, em principio, para
medidas magneto-6pticas com o THz. Para isso, suas janelas Opticas de vidro precisam ser
substituidas por outras que sejam proprias para a radiacao terahertz. Embora essa ndo seja uma
tarefa trivial, além de demandar cuidados especificos por se tratar de um sistema delicado, ndo

é infactivel que ela seja realizada em trabalhos futuros.



APENDICE A

PROGRAMAS PARA O CONTROLE DO

EXPERIMENTO

Esse apéndice redne alguns trechos de cdigos e rotinas que foram utilizados no desenvol-
vimento de programas para o controle de varreduras e da aquisi¢do de dados em experimentos
com o arranjo para THz-TDS construido no capituro 5. Todos os cédigos apresentados aqui
foram escritos em Python 3, escolhida como linguagem principal devido a sua versatilidade,
principalmente quando comparada a programas em LabVIEW tipicamente utilizados em labo-
ratorios de pesquisa!. Os pacotes mais importantes para a comunicacdo com 0s principais
instrumentos utilizados na montagem experimental foram o pyVISA [177], que € basicamente
um wrapper para bibliotecas compartilhadas VISA?, e o pythonnet [178], o qual fornece uma

integracdo com o .NET common language runtime (CLR)3.

Essencialmente, a estrutura minima de um programa de controle do experimento necessita
de se estabelecer uma comunicacdo com o amplificador lock-in (LIA) e com a linha de atraso.
Os codigos A.1 e A.2 trazem classes que podem ser utilizadas para criar objetos (instancias)
dessas comunicagdes. Do LIA precisamos basicamente recuperar o sinal lido pelo seu canal
1, que estd em fase com a modulagdo, através do método get_X. Enquanto que o controle do

amplificador lock-in € bastante direto através do protocolo VISA, a comunica¢do com a linha

TAlém disso, também pesa a favor do Python o fato de ele ser de c6digo aberto, ao contrario do LabVIEW que,
por ser um software proprietdrio, necessita de licencas novas a cada nova versao.

2Um protocolo utilizado pela maioria dos instrumentos.

3Especificamente necessdrio para a comunicacio com o driver KBD101 do motor da linha de atraso Thorlabs
ODL100/M.
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de atraso foi mais trabalhosa de se desenvolver em Python, devido a necessidade da integracao
com uma API .Net. Dos métodos mais importantes apresentados no cépico A.2, move_to
e get_position permitem, respectivamente, mover e requisitar a posi¢ao atual da linha de

atraso.

Ao longo do texto, foi mencionado um primeiro programa em que os pontos experimentais
s@o coletados ao se movimentar a linha de atraso continuamente. Uma estrutura minima para um
programa desse tipo pode ser vista no copiGco A.4, através da funcdo medida_continua, que
recebe um objeto do tipo LockIn (ver cépigo A.1), um objeto do tipo KBD101 (ver cépico A.2),
aposicdo start dalinha de atraso ao inicio da varredura, e end ao final, além da velocidade vel
do escaneamento, e retorna listas das posi¢coes e dos respectivos sinais medidos. A resolucdo

temporal correspondente a essas posi¢oes pode ser determinada através da equacao 3.25.

Por outro lado, um programa em que os pontos experimentais sao coletados em passos
pode ser interessante por ja fornecer uma amostragem igualmente espacada no tempo, além
de permitir que o tempo de integracdo pelo LIA seja respeitado para cada ponto medido.
Uma estrutura minima para um programa desse tipo pode ser vista no copico A.5, onde pode
ser interessante o uso dos pacotes NumPy [179] e Pandas [180], como apontado. A funcio
medida_em_passos recebe os mesmos parametros que medida_continua, além do tamanho
step do passo da linha de atraso e do valor da constante temporal tcons que deve ser aguardada
antes de medir cada ponto, e retorna um Pandas DataFrame com as posi¢Oes € respectivos

sinais medidos.

No mais, esses programas podem ser aprimorados com aquisi¢des de informacdes da
temperatura no criostato (ver secao §4.7) através da classe Multimeter apresentada no co-
pIGo A.3, por exemplo. Adicionalmente, interfaces grificas de usudrio (GUI) também podem
ser construidas através do uso de pacotes como Tkinter [181] ou PyQt/PySide [182, 183].
Por fim, embora um monitoramento por graficos em tempo real até seja possivel de se configurar
com o pacote Matplotlib [184], essa tarefa pode ser realizada mais eficientemente através do

pacote PyQtGraph [185].

from pyvisa import ResourceManager
class LockIn:
' Uma classe para a comunicacao com o LIA SRS SR830.

Atributos:
device (Resource): Uma instancia do LIA
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Metodos:
connect (visa_address): Inicia a comunicacao com o LIA no endereco especificado
disconnect(): Encerra a comunicacao com o LIA conectado
get_X(): Requisita o valor lido pelo canal 1 do LIA
get_Y(): Requisita o valor lido pelo canal 2 do LIA

W

def __init__(self):
""" Inicia a instancia com um dispositivo vazio
self.device = None

W

def connect(self, visa_address):
""" Inicia a comunicacao com o LIA no endereco especificado

Parametro:
visa_address (str): endereco VISA do LIA
rm = ResourceManager ()
self.device = rm.open_resource(visa_address)

def disconnect(self):
""" Encerra a comunicacao com o LIA conectado
self.device.close()
self.device = None

nnn

def get_X(self):
""" Requisita o valor lido pelo canal 1 do LIA

Retorna:
X (float): valor lido pelo canal 1
X = float(self.device.query("OUTP?1"))
return X

def get_Y(self):
""" Requisita o valor lido pelo canal 2 do LIA

Retorna:
Y (float): valor lido pelo canal 2

nun

Y = float(self.device.query("OUTP?2"))
return Y

Cépico A.1  Aquisi¢do de dados com o amplificador lock-in SR830 (ver §4.4). Classe bésica
cujas instancias podem ser utilizadas para requisitar ao LIA informa¢des minimas necessarias
em um experimento de THz-TDS. Uma lista com outros comandos que podem ser enviados ao
SR830 consta no manual do equipamento [186].

import sys

import clr

from System import String

from System import Decimal

from System.Collections import *

if not r"C:\Program Files\Thorlabs\Kinesis" in sys.path:
sys.path.append(r"C:\Program Files\Thorlabs\Kinesis")

clr.AddReference ("Thorlabs.MotionControl.DeviceManagerCLI")
from Thorlabs.MotionControl.DeviceManagerCLI import DeviceManagerCLI

clr.AddReference ("Thorlabs.MotionControl.KCube.BrushlessMotorCLI")
from Thorlabs.MotionControl.KCube.BrushlessMotorCLI import KCubeBrushlessMotor
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class KBD101:
""" Uma classe para controlar a linha Thorlabs ODL100/M movida pelo driver KBD101.

Atributos:
device (KCubeBrushlessMotor): Uma instancia do motor de passo

Metodos:
connect(serial): Inicia a comunicacao com o driver KBD101 com serial especificado
disconnect(): Encerra a comunicacao com o driver KBD101 conectado
start_polling(rate=50): Inicia o loop de atualizacao de status
stop_polling(): Encerra o loop de atualizacao de status
set_velocity(velocity, acceleration=999): Define a velocidade e aceleracao
move_to(position, timeout=60000): Move a linha para uma posicao especifica
get_position(): Requisita a posicao atual

nun

def __init__(self):
""" Inicia a instancia com um dispositivo vazio
self.device = None

wan

def connect(self, serial):
""" Inicia a comunicacao com o driver KBD101 com serial especificado

Parametro:
serial (str): Numero serial do driver que sera conectado
self.device = KCubeBrushlessMotor.CreateKCubeBrushlessMotor (serial)
self.device.Connect(serial)
self.device.LoadMotorConfiguration(serial)

def disconnect(self):
""" Encerra a comunicacao com o driver KBD1®1 conectado
self.device.Disconnect ()
self.device = None

IRIRT)

def start_polling(self, rate=50):
""" Inicia a atualizacao de status

Parametro:
rate (int): taxa de atualizacao em ms

nun

self.device.StartPolling(rate)

def stop_polling(self):
""" Encerra o loop de atualizacao de status
self.device.StopPolling ()

TRIRN

def set_velocity(self, velocity, acceleration=999):
""" Define a velocidade e a aceleracao da varredura

Parametros:
velocity (float): velocidade em mm/s
acceleration (float): aceleracao em mm/s/s

nun

self.device.SetVelocityParams(Decimal (velocity), Decimal (acceleration))

def move_to(self, position, timeout=60000):
""" Move a linha para uma posicao especifica

Parametros:
position (float): posicao em mm
timeout (int): tempo maximo em ms que deve ser aguardado ate se encerrar o

movimento e retornar a funcao. Se timeout == 0, retorna a
funcao imediatamente, mas a linha continua seu movimento ate
o fim

RIRT

self.device.MoveTo(Decimal (float(position)), timeout)

def get_position(self):
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nun

Requisita a posicao atual

Retorna:
position (float): Posicao em mm

nun

position = float(str(self.device.Position).replace(C’,’, "."))
return position

Cépico A.2  Controle da linha de atraso ODL100/M (ver §4.5). Classe bdsica cujas instancias
podem ser utilizadas para a comunica¢ao com o driver KBD101 através de métodos minimos
necessdrios em um experimento de THz-TDS.

from pyvisa import ResourceManager

class Multimeter:
""" Uma classe para a comunicacao com o multimetro Agilent 34410A.

Atributos:
device (Resource): Uma instancia do multimetro

Metodos:
connect (visa_address): Inicia a comunicacao com o multimetro especificado
disconnect(): Encerra a comunicacao com o multimetro conectado
get_volt(): Requisita o valor de tensao medido
get_curr(): Requisita o valor de corrente medido
get_fres(): Requisita o valor de resistencia de 4 pontos medido
get_res(): Requisita o valor de resistencia medido

nun

def __init__(self):
""" Inicia a instancia com um dispositivo vazio
self.device = None

o

def connect(self, visa_address):
""" Inicia a comunicacao com o multimetro especificado

Parametro:
visa_address (str): endereco VISA do multimetro
rm = ResourceManager ()
self.device = rm.open_resource(visa_address)

def disconnect(self):
""" Encerra a comunicacao com o multimetro conectado
self.device.close()
self.device = None

nwan

def get_volt(self):
""" Requisita o valor de tensao medido

Retorna:
volt (float): valor da tensao em V
volt = float(self.instr.query("MEAS?"))
return volt

def get_curr(self):
""" Requisita o valor de corrente medido

Retorna:
curr (float): valor da corrente em A
curr = float(self.instr.query("MEAS:CURR?"))
return curr
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55 def get_fres(self):

56 """ Requisita o valor de resistencia de 4 pontos medido
57

58 Retorna:

59 fres (float): valor da resistencia de 4 pontos em ohms
60 B

61 fres = float(self.instr.query("MEAS:FRES?"))

62 return fres

63

64 def get_res(self):

65 """ Requisita o valor de resistencia medido

66

67 Retorna:

68 res (float): valor da resistencia em ohms

69 e

70 res = float(self.instr.query("MEAS:RES?"))

71 return res

Cépico A.3  Aquisi¢dao de dados com o multimetro de bancada 34410A (ver §4.7). Classe
basica cujas instancias podem ser utilizadas para requisitar ao multimetro informagdes de

medicdes basicas.

I| import time as tm

2

3

4| def medida_continua(lockin, delayline, start, end, vel):

5 """ Executa uma varredura continua e retorna listas com as posicoes e sinais medidos.
6

7 Parametros:

8 lockin (LockIn): Uma instancia da classe LockIn

9 delayline (KBD101): Uma instancia da classe KBD101

10 start (float): Posicao de inicio da varredura da linha de atraso, em mm

11 end (float): Posicao em que se encerra a varredura da linha de atraso, em mm
12 vel (float): Velocidade de varredura da linha de atraso, em mm/s

13

14 Retorna:

15 pos, sig (list, list): Listas das posicoes coletadas e respectivos sinais medidos
16 B

17 dt = .1 # 1 ponto medido a cada 100ms

18

19 delayline.start_polling ()

20 delayline.set_velocity (100)

21 delayline.move_to(start)

22

23 pos = [delayline.get_position()]

24 sig = [lockin.get_X(O]

25

26 delayline.set_velocity(vel)

27 delayline.move_to(end, timeout=0) # inicia a varredura continua

28 t® = tm.time() # instante em que a varredura se inicia

29

30 # inicia um loop que so se encerra quando a linha de atraso atinge a posicao final:
31 while pos[-1] < end:

32 # garante que a iteracoes sejam realizadas aproximadamente a cada dt:

33 tm.sleep(dt - (tm.time() - t®) % dt)

34

35 pos += [delayline.get_position()]

36 sig += [lockin.get_X(Q)]

37

38 delayline.stop_polling ()

39

40 return pos, sig

Co6pico A4 Uma estrutura minima para um programa de controle e aquisicdo de dados para
experimentos de THz-TDS com varreduras continuas.
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import time as tm
import numpy as np
import pandas as pd

def medida_em_passos(lockin, delayline, start, end, vel, step, tcons):
""" Executa uma varredura em passos e retorna um Pandas DataFrame com as posicoes
e sinais medidos.

Parametros:
lockin (LockIn): Uma instancia da classe LockIn
delayline (KBD101): Uma instancia da classe KBD101
start (float): Posicao de inicio da varredura da linha de atraso, em mm
end (float): Posicao em que se encerra a varredura da linha de atraso, em mm
vel (float): Velocidade de varredura da linha de atraso, em mm/s
step (float): Tamanho do passo da linha de atraso, em mm
tcons (float): Constante temporal aguardada entre cada ponto medido, em ms

Retorna:
data (DataFrame): Pandas DataFrame com as posicoes e respectivos sinais medidos
delayline.set_velocity (100)
delayline.move_to(start)
delayline.set_velocity(vel)

N = int( abs(end - start) / step ) + 1 # N pontos fixos que serao medidos
pos = np.around( np.linspace(start, end, step), decimals=4 )
sig = np.full(N, np.nan)

for i in range(N):
delayline.move_to(pos[i])
tm.sleep(tcons) # aguarda uma constante temporal antes de medir
sig[i] = lockin.get_XQ)

data = pd.DataFrame({’pos’: pos, ’'sig’: sig})

return data

Cépico A.5 Uma estrutura minima para um programa de controle e aquisicao de dados para
experimentos de THz-TDS com varreduras em passos.
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