RAPORTARE STIINTIFICA

Tn proiectul “Spectroscopie ultra-rapida rezolvata temporal pentru caracterizarea filmelor
subtiri perovskitice” (UTRSCofPTF) este propusa o noua abordare care ofera posibilitatea
caracterizarii proprietatilor filmelor subtiri din materiale oxidice perovskitice prin metoda
spectroscopiei ultra-rapide rezolvate temporal, folosind pulsuri laser ultra-scurte intr-o configuratie
de tip ,,pump-probe”. Aceasta metoda combina doua domenii importante ale cercetarii, si anume:
ingineria laserilor cu pulsuri ultra-scurte si caracterizarea proprietatilor filmelor subtiri. Aceasta
abordare ofera o perspectiva unica asupra proceselor dinamice rapide, cu durate in domeniul fs-ps,
ca urmare a imbinarii rezultatelor spectroscopiei optice cu imagistica spatio-temporala obtinuta cu
ajutorul pulsurilor laser ultra-scurte, facand din aceasta metoda o modalitate de a diagnostica o
varietate de fenomene asociate cu dinamica de transport si relaxare a purtatorilor de sarcina din
structura nanomaterialelor. Scopul acestui proiect este de a dezvolta pentru prima data in Romania,
in cadrul Institutului National de Fizica Laserilor, Plasmei si Radiatiei (INFLPR) un montaj
experimental de spectroscopie optica rezolvata temporal, cu rezolutie temporala mai mica de 100fs,
bazat pe utilizarea pulsurilor laser ultrascurte generate de doua sisteme laser. Cele doua sisteme laser
prezinta o tehnologie de amplificare a pulsurilor laser cu deriva de frecventa (CPA), si anume:
sistemul laser TEWALAS (http://cetal.inflpr.ro/newsite/tewalas_system) , a carui putere maxima este
mai mare de 15 TW si etajul de amplificare incipient al sistemului laser CETAL-PW
(http://cetal.inflpr.ro/newsite/pw_facility). Tn cadrul proiectului propus se urmareste caracterizarea
absorbtiei tranzitorii a filmelor oxidice perovskitice cu diferite grade de deformare structurala,
obtinute prin tehnici de depunere asistata cu laserul, ceea ce va oferi informatii importante asupra
modificarii proprietatilor optice in domeniul temporal fs-ps, ca urmare a excitarii optice.

e Descrierea stiintifica si tehnica
Tn prima faza a proiectului a fost dezvoltat montajul experimental, prezentat in Fig.1, necesar pentru a

putea realiza experimente de spectroscopie ultra-rapida rezolvata temporal pentru caracterizarea filmelor
subriri perovskitice .
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Fig.1 Montajul experimental propus pentru experimentele de spectroscopie ultra-rapida rezolvata temporal.



Asa cum este prezentat in Fig.1 pulsurile laser ultra-scurte (aproximativ 50 fs figurate cu rosu)
generate de sistemele laser vor fi impartite in doua; ulterior, un puls va fi utilizat pentru generarea
unui puls de banda larga (figurat cu galben) al carui spectru este cuprins in intervalul (450-750nm) si
acesta va fi folosit ca fascicul de proba, in timp ce al doilea puls (figurat cu albastru) va fi utilizat
pentru excitarea optica a filmelor subtiri perovskitice in curs de investigare. Fasciculul utilizat pentru
excitarea optica trebuie sa prezinte o intensitate mai mare, la nivelul tintei, decét fasciculul de proba
deoarece produce modificari in structura filmelor subtiri de pervoskit. Pulsul de proba are rolul de a
pune Tn evidenta modificarile generate de fasciculul de excitare optica si nu trebuie sa influenteze
proprietatile probei investigate.

Pentru pulsul de excitare optica este prevazuta utilzarea a doua lungimi de unda diferite si
anume: lungimea de unda fundamentala a sistemului laser CPA la 800 nm si armonica a doua la o
lungime de unda de 400 nm. In Fig. 2 este prezentat spectrul unui puls de banda larga (supercontinuu)
obtinut prin focalizarea unui puls laser ultra-scurt, generat de sistemul laser de 15TW TEWALAS,
intr-o proba de sticla de siliciu. Latimea de banda spectrala a fasciculului de banda larga poate fi
variata prin utilizarea de materiale cu indici de refractie neliniari diferiti. Pentru a obtine pulsuri de
banda larga cu spectre diferite in cadrul proiectului au fost achizitionate materiale cu indici de
refractie diferiti. Materialele achizitionate sunt din Safir si CaF2.
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Fig.2 Spectru de banda larga obtinut la facilitatea laser TEWALAS

Intarzierea temporala dintre cele doud pulsuri va fi controlati cu ajutorul unei linii de
intarziere opticd motorizata pe care este amplasat un retroreflector. Suprapunerea temporala a
pulsurilor laser ultra-scurte va fi obtinuta intr-un cristal dublor (BBO) amplasat in zona de interactie
a pulsurilor la nivelul tintei asa cum este prezentat in Fig.3. Semnalul celei de-a doua armonici ce
poate fi observat in mijlocul celor doua pulsuri fundamentale, generate de sistemul laser TEWALAS,

reprezinta o suprapunere temporala a pulsurilor cu o rezolutie mai mica decét durata pulsurilor
ultrascurte (50fs) utilizate.

Fig.3. Sincronizarea temporala a pulsurilor ultra-scurte



Filmele subtiri din material perovskit sunt excitate optic cu un puls ultra-scurt si modificarile
obtinute Tn urma excitarii optice sunt investigate, la intervale scurte de timp (fs-ps), cu ajutorul unui
puls ultra-scurt de banda larga. Dupa interactia pulsului de pompaj cu filmul subtire, se masoara
intensitatea pulsului de proba. Conform legii absorbtiei, intensitatea pulsului de proba obtinuta pe
tinta excitata este:

Lpye = I * 107 Aexc 1)

lo reprezinta intensitatea pulsului incident folosit pentru excitarea optica a probei si Aexc reprezinta
absorbtia probei excitate.

Tn mod analog, cand pulsul nu este excitat

Inoexc = 1o * 10~ Anoexc (2).

Tmpartind ecuatia (2) la (1) si prin logaritmarea ambelor parti ale ecuatiei, este obtinuta relatia:

ITlO@XC (3)

Iexc

AA = Aexe — Anoexc = g

Conform relatiei (3) pentru a inregistra modificarile in absorbtie induse de pulsul de excitatie
optica, nu este nevoie sa masuram intensitatea pulsului incident lo. Intensitatea pulsurilor de proba va
fi masurata folosind sisteme de detectie adecvate astfel incat intregul spectru poate fi Tnregistrat
simultan. Semnalul ce pune in evidenta absorbtia tranzitorie a probei ca rezultat al excitatiei optice
este in functie de timpul de ntarziere dintre cele doua pulsuri si latimea de banda spectrala a pulsului
de proba.

AA = AA(t, A) (4)

Tn aceasti fazi a proiectului au fost realizate in proportie de 100% cele doua activitati propuse in
cadrul proiectului si anume:

e Proiectarea si implementarea montajului experimental utilizat pentru spectroscopie ultra-
rapida;
e Generarea si caracterizarea pulsurilor de banda larga utilizate ca pulsuri de proba;
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