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¢ INTRODUCCION

El pulso ultracorto es un pulso de luz laser con una duracion
extremadamente corta. De hecho, su duracién es tan pequena que
no existe ningun otro fenémeno generado por el ser humano que lo
supere. Con el fin de caracterizar los pulsos ultracortos a la salida
de un laser es necesario utilizar métodos de medida indirectos. Esta
claro que si con un simple osciloscopio  -también fabricado por el
hombre- pudiéramos medirlos directamente, entonces significaria
que los pulsos no son realmente tan cortos. Disponer de una
herramienta que permita conocer las caracteristicas de dichos
pulsos es fundamental en cualquier laboratorio de pulsos ultracortos
y el tema principal de este proyecto.

» Aplicaciones de los Pulsos Ultracortos

Los pulsos ultracortos tienen una duracion menor que muchos
procesos atdbmicos y moleculares. Algunos de estos procesos
ocurren en tiempos del orden de picosegundos y femtosegundos,
permitiendo asi su estudio con dichos pulsos. Por ejemplo, los
laseres de pulsos ultracortos han sido utilizados para estudiar el
conjunto de procesos que da lugar a la fotosintesis.

Las técnicas convencionales para tomar imagenes en bio-medicina

también se han mejorado utilizando sistemas basados en pulsos
ultracortos. En microscopia no lineal la alta intensidad de los pulsos
hace posible que procesos de absorcion de dos 0 mas fotones sean
significativos.

En tal caso se pueden emplear fotones menos energéticos, por
ejemplo en el infrarrojo, que penetran mas en el tejido y son
menos daifinos para las células. Ademas como la fluorescencia
se localiza unicamente en el foco del haz se pueden tomar
imagenes en tres dimensiones y con una mejor resolucién.

En la técnica de Fluorescence Life-time Imaging (FLIM) el
analisis de la fluorescencia de una muestra excitada por un
pulso ultracorto permite diferenciar entre el tejido sano y el
cancerigeno.
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¢ En el ambito de las comunicaciones oOpticas el gran ancho de
banda de las fibras permitiria combinar la técnica de transmision
OTDM (Optical Time-Division Multiplexing) con la de WDM
(Wavelength-Division Multiplexing).

¢ La alta intensidad de los pulsos también los hace ideales para
ablacionar y modelar materiales con una precision de hasta 1
Mm. Si los pulsos son demasiado largos, la regién de interacciéon
(enfoque) se vera fuertemente afectada debido a la conduccién
del calor. Para evitar precisamente esto se utilizan pulsos de
duracion ultracorta.

¢ Otra aplicacion es la que hace referencia a una técnica conocida
como Chirped Pulse Amplification (CPA), en la que un unico
pulso es amplificado y, al ser enfocado, puede generar
intensidades del orden de 10®° W/cm? con las que se ha
conseguido la fusidn nuclear en un laboratorio.

¢ Pero no solo la intensidad y duracién de los pulsos es importante
en la interaccién de la luz con la materia sino también la cantidad
de chirp. Por ejemplo, se ha demostrado que es posible
seleccionar el estado cuantico de una molécula utilizando pulsos
con chirp positivo, o bien negativo.

¢ De aqui la necesidad de conocer exactamente tanto la intensidad
temporal y espectral como la fase del pulso.

» Motivacidén del Proyecto y Objetivos Planteados

La mayor parte de las aplicaciones que acabamos de ver requieren
trabajar con pulsos tan cortos como sea posible. En tal caso, es
l6gico pensar que una de las principales prioridades en cualquier
laboratorio de pulsos ultracortos es conocer la duracion de los
pulsos a la salida del laser correspondiente. Cuando dicha duracién
es 6ptima (la mas corta posible) la fase depende linealmente del
tiempo. Asi, resulta especialmente util, no s6lo en aquellas
aplicaciones que de por si lo requieren, disponer de un sistema que
permita conocer tanto la forma de los pulsos (perfil de intensidad)
como su fase. El objetivo principal de este  proyecto es,
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precisamente, poner en marcha un sistema que permita la
caracterizacion completa (médulo y fase) de un pulso ultracorto
arbitrario. También es objetivo del proyecto la automatizacion de
dicho sistema para que el proceso de obtencion de medidas resulte
lo mas simple posible.

» Estructura del Proyecto

Este proyecto estd compuesto de cinco capitulos. ElI primero de
ellos sirve para entrar con mas detalle en las caracteristicas de un
pulso ultracorto, la técnica de generacion y el laser de pulsos
ultracortos que se utilizé en el laboratorio. En el segundo capitulo se
presenta la primera de las dos técnicas (Autocorrelacidn) que se
utilizaron en el laboratorio, con el objetivo de caracterizar dichos
pulsos. La técnica de FROG es la segunda técnica utilizada y a la
cual esta dedicada por completo el tercer capitulo. En el capitulo
cuarto se detalla el proceso de automatizacion que se llevoé a cabo
para que ambos sistemas funcionaran de forma totalmente
automatizada. En el quinto capitulo ("Conclusiones y trabajo futuro")
se destacan los resultados mas significativos del proyecto y se
sugieren algunas direcciones hacia las que podria continuar el
trabajo en el futuro.
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> NOTA

Los esfuerzos por observar los electrones han vuelto algo mas
facil en los ultimos anos, gracias a los avances con los pulsos laser
cortos, pese a los principios fundamentales de la mecanica cuantica
que dominan esta escala. La mecanica cuantica y sus funciones de
onda sugieren que se puede observar el movimiento de un electron,
pero no sin introducir la incertidumbre sobre su posicion, por
ejemplo. Y, es mucho mas frecuente observar la pérdida de energia
de los electrones que observar la ganancia. No obstante, para una
mejor comprensidn de 10 que ocurre con los electrones excitados
por la luz incidente, se facilita un mejor disefio fotovoltaico de los
sistemas electréonicos que emplean la luz, asi como algunos chips
avanzados de informatica

Ahora, un equipo de investigadores del Instituto de Tecnologia de
California ha observado a los electrones en accidén, y han creado
mapas que muestran los campos de energia de los electrones
excitados a través del tiempo, sobre la plata y las superficies de
cobre. Utilizando un microscopio de electrones, centraron el haz de
una nanoparticula de plata con un respaldo mas grande de grafeno
durante un femtosegundo (una millonésima de una mil millonésima
de segundo, ¢ hace falta insistir en que es muy corto?). La ganancia
de energia (o la pérdida) se calcula a partir del tiempo de retardo
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entre los pulsos de luz laser y los electrones. Los investigadores
llaman a esta técnica "imagen ultrarrapida del espectro”, que en
realidad no logra llevar al lenguaje lo rapido que es.

La idea es crear un mapa con la ganancia o pérdida de energia de
los electrones de un compuesto especifico elemental. Dicho mapa
muestra la posicidén probable de los electrones excitados (incluso la
cantidad de energia ganada), sin revelar otras propiedades (de esta
manera se mantiene la busqueda de linea con el principio
de incertidumbre de Heisenberg). Por ejemplo, esta nueva
investigacion muestra que las nanoparticulas triangulares de plata
ganan la mayoria de su energia a lo largo de su margen izquierda y
la esquina inferior derecha (debido al grosor de la particula y al
tamano del borde, los cuales son mas pequefios que las longitudes
de onda de los fotones incidentes). La técnica ultrarrapida podria
permitir a los cientificos ver las interacciones de las moléculas, las
propiedades de las particulas y, en ultima instancia, el
funcionamiento interno de las células. No esta nada mal para tan
super corto pulso de luz laser.
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Las medidas de los pulsos ultracortos
estan plagadas de errores. Por eso
John Dudley dice coloquialmente que
hay dos clases de mediciones de PUL:
los que admiten comparaciones con
resultados de métodos independientes
y los que estan mal.

1. Pulsos ultracortos

Este trabajo esta dedicado a desarrollar un método simple para
medir la duracién de pulsos ultracortos de luz (PUL) tan cortos
como 70 fs.

Este objetivo surge como una necesidad primordial en un
laboratorio donde se producen y manipulan estos pulsos de manera
rutinaria. Antes de que tales pulsos se utlicen, es necesario
caracterizarlos para determinar correctamente las condiciones
experimentales.

Un objetivo secundario fue encontrar un método para visualizar de
manera sencilla la superposicion espacial de dos PUL
contrapropagantes, como los utilizados en el detector de un
espectrometro de terahertz que opera en el dominio del tiempo.

1.1. Introduccién

Cuando se trata de pulsos ultracortos de luz (PUL) es mas correcto
decir caracterizar que medir ya que son necesarios conocer varios
aspectos especificos, tales como, forma, duraciéon y espectro del
pulso ademas de su energia, frecuencia de repeticion, potencia
media y estabilidad. En realidad la lista de condiciones es mas
amplia ya que un experimento con PUL requiere la medicién de
otros parametros tales como tamano y forma espacial del haz.
Disponer de un método simple para determinar la superposicién de
dos PUL en los experimentos denominados pump-probe, resulta
también muy atil.

Las técnicas de caracterizacion son la piedra angular de cualquier
laboratorio involucrado con PUL y tienen que ser completamente
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entendidas en cuanto a su precision y limitaciones.
1.2.  Medicién del perfil temporal del pulso

La caracterizacion del perfil temporal del PUL es la base de la
optimizacion del laser que lo produce y también de cualquier técnica
de medicidén que con ellos se instrumente.

1.3. Meétodos electrénicos

Lamentablemente, los tiempos de respuesta de los dispositivos
fotoeléctricos son sumamente grandes en comparacién con PUL de
femtosegundos o0 incluso picosegundos. Aunque se han
desarrollado recientemente fotodetectores novedosos con
respuesta del picosegundo, la visualizacion misma de la sefial
eléctrica requiere un osciloscopio con un ancho de banda tan
grande que los hace extremadamente costosos ademas de operar
solamente con técnicas de muestreo para dar una respuesta
correcta.

Sin embargo, cualquier fotodiodo de heteroestructura PIN ( un
sandwich de semiconductor intrinseco entre semiconductores
dopados n y p) o un fotodiodo de avalancha, es util para visualizar
los trenes de pulsos con altas tasas de repeticion.
Figura 1.1 muestra una sefal tipica obtenida utilizando detector
fotoeléctrico. Claramente, el aspecto del PUL esta muy afectado, en
esta escala de tiempo, por el circuito electrénico que rodea al propio
detector o por el osciloscopio utilizado

OmVidn

A A " e

50 ps/div

Fig. 1.1. Senal eléctrica tipica generada por un fotodiodo (Antel AR-S2, rise time 35 ps)
en respuesta a un PUL de fs y el circuito utilizado.
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Un instrumento fotoeléctrico mas complejo, la streak- camera,
también se puede utilizar para caracterizar la envolvente del PUL.
Los fundamentos de la cAmara se muestran en la Fig. 1.2. El pulso
de luz incidente se convierte en fotoelectrones dentro de un
fotocatodo muy similar al encontrado en un tubo fotomultiplicador. El
flujo de electrones resultante se colima y acelera hacia delante en
un espacio donde es desviado por un campo eléctrico perpendicular
de ultra alta velocidad. El impacto de los electrones en una pantalla
fluorescente se extiende a lo largo de un eje calibrado en el tiempo.
La intensidad de la luz de esta huella refleja la densidad de
electrones y por lo tanto es una imagen verdadera de la envolvente
del PUL. Para mas detalles se puede observar
http://learn.hamamatsu.com/tutorials/iava/streakcamera.

Temporal Profile 1

40— 3

e

} £ | ]
| DO T ST
I"J b1 ] 30 £ = 6’5 7‘0
Trme fps|
200 -
= 3t2ps =i
150 — £ {
_ i
Fig. 1.2. Esquema de una streak- = Rk
: <
Re camera y resultados para un puiso lad i e
unico (a) y para un tren de pulsos BES - ﬁ%ﬁ;—
fot (b). Ei rise-time es del orden de 1 '@S€ ] i R
i\ : T.li

s€ ps. HO8 T e e B e v
MISMO PrinCipio de 10S TOtOAEIECIONES . ..., purv wi wiveiin wives wigraas
minimiza las resistencias parasitas y la estructura plana reduce la
capacidad, haciéndolos adecuados para funcionamiento a alta
velocidad. Los detectores disponibles comercialmente tienen una
respuesta inferior a 10 ps, por lo que el uso de las streak- cameras,
con su elevadisimo costo se vuelve cada vez mas infrecuente en

este campo.
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1.4. Métodos 6pticos

Sin duda las técnicas mas utilizadas en la caracterizacion temporal
de los PUL fueron y son los métodos opticos basados en técnicas
de autocorrelacion.

En general las técnicas opticas utilizan tres ingredientes diferentes.
En primer lugar, estas técnicas tienen su base en la transformaciéon
espacio-tiempo que proporciona la velocidad de la luz (0.3 um/fs, en
aire). Ya que sélo se necesita un picosegundo para que un pulso de
luz viaje 300 micrones en el aire, una longitud facil de medir y
calibrar, el problema de medir tiempos se traslada a medir
longitudes. El segundo punto, en realidad relacionado fuertemente
con el primero, es poder producir una réplica del pulso retrasada
convenientemente y hacerla coincidir con el original. El tercer punto
clave es utilizar un medio con respuesta no lineal a la intensidad de
la luz. Esta propiedad nos permitira distinguir la sefial que se
produce en una regidon donde los dos pulsos se superponen
temporalmente, de la sefal que resulte del paso sucesivo de los
pulsos sin superponerse. La respuesta no lineal permite realizar
esto aun con un fotodetector extremadamente lento comparado con
la duracién de los pulsos.

laser N1 detector

v ——

Fig. 1.3. Esquema basico de un sistema Optico para caracterizar temporalmente un
PUL.

En primer lugar, se describe la medicion de los sistemas de alta
velocidad de repeticion, como es a menudo el inicio de cualquier
sistema laser que utiliza un oscilador. En este caso, uno sélo tiene
acceso a un promedio de un numero muy grande de pulsos.

La forma clasica de obtener la informacidn necesaria para
caracterizar los pulsos es usar un detector que responda a un
proceso de dos fotones. El ejemplo mas usual es la generacion de
segunda armonica colineal o no colineal, que se lleva a cabo en un
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cristal que permita alcanzar la condicion de ajuste de fase entre la
fundamental y la armédnica.

a) P b) A
o o Gl £ o O
|
4 Y
ISETIT T—HT] ua -
= g J‘) 1% - g |
P . | - z
" - .
]
II‘WUY ’) l(]'}\\l‘(:l
- - |
K Y e & 4
- — Photodiode “Sciien Photodiode
E | L =

(1) (2) (n ()
Fig. 1.4. Arreglos experimentales basicos de los métodos Opticos no lineales que

emplean generacion de segunda arménica (1) o absorcion de dos fotones (2). (a)
arreglo no colineal; (b) arreglo colineal.
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Intersiy (arb. ummls)

lrgensity (arb, umits)

Delay (15)

Fig. 1.5. (a) senal interfferométrica obtenida para un retraso muy fino de un arreglo
colineal; se observa un contrastre 1:8 entre las alas, cuando T — « y el centro,
donde 1t = 0. (b) senal de intensidad correspondiente a un barrido mas grueso que
promedia las franjas de interferencia; se ha utilizado un arreglo no colineal que
anula el fondo y no permite medir el contraste. Un arreglo colineal produciria un

contraste de 3 a 1.

Si se registra toda la sefal, la misma se denomina interferométrica y
se obtiene una respuesta proporcional a,

2E-(t)E-(f — T) cos|2{wT + &(I) — |1

Mientras que si la sefal completa se promedia, ya sea mediante el
uso de un filtro numérico o, experimentalmente, mediante un barrido
del retardo lo suficientemente rapido para borrar las franjas, el
resultado aparece como mucho mas sencillo,
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En ambos casos, el ancho medio de la sefial estara relacionado con
la duracién del pulso. Para el caso de la Fig. 1.4, donde el pulso es
de 40 fs, los resultados muestran un ancho experimental similar. Sin
embargo no es este siempre el caso ya que la complejidad del
pulso, medida esencialmente por la variacion que pueda
experimentar la fase durante su evolucion temporal, puede ser tal
que sea dificil extraer informacion fidedigna utilizando solamente
estas senales. A modo de ejemplo (Fig. 1.6), veamos una
comparacion entre las sefales obtenidas antes y después de que
un PUL atraviese 5 cm de vidrio, un proceso que seguramente
introducira una separacidbn temporal importante entre las
componentes de distintas frecuencias originadas en la dispersion
cromatica del vidrio.
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- 08 (a)
= 06
£
~ 0.4
£ 02
" oo
40D -300 -200 -100 © 100 200 300 400
Delay (fs)
1.0

08 (b)

{arb. units)

inenst
o
> ]
>
r
. A

‘ 4(i‘i}. 00 200 -100 0 I:HI‘ ?&Hl' 300 400
Delay (fs)
Fig. 1.6. Senales interferométricas (puntos) y de intensidad (linea continua)
antes (a) y después (b) de atravesar 5 cm de vidrio.

Es claro que en este caso la senal interferométrica ignora el
alargamiento del pulso que si se observa en la sefal de intensidad.

Si se acepta una forma de pulso y se ignoran las variaciones
complicadas de la fase, el ancho total a la mitad de la altura
(FWHM) en la sefial de intensidad, Ar, puede utilizarse para
caracterizar temporalmente la duracion del pulso f,. La seial
experimental es calibrada facilmente utilizando la velocidad de la luz
(0,3 um / fs). La Tabla 1.1 enumera algunos resultados matematicos
obtenidos utilizando diferentes formas de pulsos.® Se ha supuesto
que la sefal experimental es proporcional a la autocorrelacion de
orden 2 de la envolvente temporal del pulso,
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1.5. Medicion de pulsos de baja repeticion o pulsos Gnicos

Para un sistema oscilador — amplificador que opera a una
frecuencia de repeticion muy baja, se necesita un esquema que
funcione con un pulso unico, ya que utilizar el registro de las
senales de las réplicas convenientemente recabadas insumiria un
tiempo excesivo. Una solucién se describe en la Fig. 1.7, donde se
utiliza una disposicibn geométrica para transformar la funcién de
autocorrelaciéon en una distribucién de intensidad espacial, que
puede ser registrada fotograficamente o con una matriz CCD. El haz
incidente se divide en dos partes iguales por el divisor de haz (BS).
La distribucion de la intensidad espacial de la segunda armoénica
(generada por el cristal KDP) da la funcién de autocorrelacion.

Tabla 1.1 Factores de conversidn para sefiales de intensidad de pulsos
tedricos sin chirping o limitados por ancho de banda o limitados por Fourier
(ver estas definiciones en el capitulo 2). Estos factores permiten calcular la
duracion del pulso {,, a partir del FWHM de la sefal experimental, Ar.

Forma del pulso | Perfil de intensidad | Ar/{,
Gaussiano 1.414
-2In2(t/ tp)*
e
Sech? 1.543
sech?(t/1p)
Lorentz el S
[1+(t/ tp)2]Z
Rectangular 1 para | t| < t,/2;
Osi [t|>tJ2

camera

Fig. 1.7. Principio de un autocorrelador para pulso unico.
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Para haces que se cruzan con un angulo ® (Fig. 1.7), la
transformacion espacio-temporal esta dada por,

donde n es el indice de refraccidon del cristal. La calibracién se
realiza facilmente mediante la insercién de un retraso conocido (tal
como el que provoca una lamina de vidrio) en uno de los dos brazos
del autocorrelador. Esta variante dara origen al método desarrollado
en este trabajo.

1.6. Mediciones de amplitud y fase

Hasta ahora la caracterizaciéon temporal de los PUL se ha hecho a
través de las senales de autocorrelacion. Aunque estas técnicas se
han utilizado ampliamente en todos los enfoques diagnosticos,
estan lejos de calificar de forma inequivoca el campo eléctrico, en
amplitud y fase, del pulso. La caracterizacion completa de PUL es
de gran importancia en muchos experimentos de femtosegundos.

Una alternativa que combina senales de autocorrelacion y la
medicién simultanea del espectro se ha propuesto y ha mostrado
resultados convincentes. En general se siguen dos enfoques
diferentes ya sea que se trabaje en el dominio de la frecuencia, en
donde se registra el tiempo de llegada de una frecuencia dada, o en
el dominio del tiempo, donde las frecuencias son registradas en un
momento dado. El primer enfoque es equivalente a un sonograma
generalmente utilizado en el analisis de onda acusticas, mientras
que el segundo es conocido como FROG por frequency resolved
optical gating.
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1.7. FROG

En este trabajo los resultados obtenidos se comparan con los
medidos mediante un instrumento comercial que opera con la
técnica FROG, de la cual se brinda una breve descripciéon a
continuacion.

~Delay |—

Lnear
Detector

“\_[Nonlinear | Spectro- |
/| process | 7| meter

Fig. 1.8. Esquema basico de un instrumento FROG. El pulso a
medir se divide en dos réplicas que se cruzan en un medio no
lineal para crear un campo de autocorrelacion que se resuelve
espectralmente. La senal bidimensional se registra en un
detector de intensidad.

En un instrumento FROG genérico como el de la Fig. 1.8, se
registra una funcidon de correlacion de orden n y se resuelve
espectralmente. El dispositivo no lineal puede operar por efecto Kerr
(proceso de tercer orden) 0 mas comunmente ser un cristal de
generacidén de segunda armoénica. La sefial FROG es bidimensional
y se obtiene en el plano (w, 1), donde la integracién a lo largo del
eje de frecuencias ofrece la funcion de autocorrelacion clasica. La
amplitud y la fase del campo E () se recuperan de la sefial por
medio de un algoritmo iterativo, generalmente convergente en
casos reales.

En el caso de un FROG de 22 arménica, la imagen de 2o se forma
sobre la rendija de entrada de un espectrOmetro de imagenes,
donde el tiempo de retardo relativo (1) entre las dos réplicas se
parametriza a lo largo de la rendija. El espectrometro dispersa la luz
en una direccion perpendicular a la rendija, Io que resulta en una
imagen de dos dimensiones con el tiempo de retardo y la frecuencia
como ejes. Un detector lineal en intensidad, generaimente una
matriz CCD, detecta la intensidad de la sefal de 20

Recientemente fue propuesto un dispositivo experimental muy util
denominado GRENOUILLE que utiliza un biprisma Fresnel que
sustituye el divisor de haz y la linea de retardo de un FROG
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convencional, seguido de un cristal de SHG grueso que actla tanto
como elemento no lineal y como espectrometro. La amplitud y la
fase del campo del PUL se recuperan utilizando el mismo algoritmo

FROG iterativo.

Second-harmaonic-

J ion /
| generatio c;rysta% Camera Y
i i
{ Eft-1) R EE[ Spectrometer |
v l Sesnenesdie) f
Variable / Crystal must A
“delay / be very thin -~ °
- L 3
=
U
Input
pulse
Camera
Thick
Cylindrical o SHG Cylindrical
lens biprism crystal lenses

Fig. 1.9 Comparacion entre un esquema FROG convencional y el utilizado en
el instrumento GRENQUILLE.

< W e e ¢ RO SH

Fig. 1.10 Pantalia de resultados del GRENOUILLE USB-50
del Laboratorio PUL del ClOp.
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1.8. Conclusiones

La amplia diversidad de laseres de picosegundos y femtosegundos,
con picos de potencia, tasas de repeticion y estabilidades muy
diferentes, exigen una gran variedad de técnicas de caracterizacion.
En el dominio temporal, estas técnicas existen debido a la ausencia
de fotodetectores suficientemente rapidos y con un amplio rango
dinamico.

Como este es un tema en continua evolucién, muchos laboratorios
estan usando y, al mismo tiempo, desarrollando, herramientas para
continuar sus investigaciones. Por supuesto, un experimento
requiere la medicion de otros parametros tales como tamafios de
haz, formas de haz, longitud de onda y la efectiva superposicion de
haces en un experimento tipo pump and probe. Este trabajo esta
destinado a presentar algunas ideas simples que sirvan al mundo
de la caracterizacion de PUL.

Aparte de esta introduccién general, el trabajo esta estructurado en
5 capitulos. El capitulo 2 se dedicara a describir un pulso ultracorto
de luz, a detallar el método empleado generalmente para generarlos
y a resumir las caracteristicas del sistema laser concreto que se
utilizé en el laboratorio. Se introduciran los conceptos de chirp y de
pulso limitado por transformada de Fourier. Se analizaran en detalle
las transformaciones que puede sufrir un PUL al propagarse en
medios lineales y no lineales, con el objeto de cuantificar los efectos
que pueden alterar las medidas realizadas. En el capitulo 3 describe
la técnica experimental utilizada en la medicion de los PUL que esta
basada en el fendmeno no lineal de fluorescencia inducida por
absorcion de dos fotones. Se hara hincapié en la geometria poco
usual utilizada en el experimento y en su utilidad para verificar la
superposicion de pulsos en ciertas situaciones de pump and probe
como la encontrada en la deteccién coherente de pulsos de THz
generados por PUL. El capitulo 4 estad dedicado a la interpretacidn
de las medidas sobre la base de un modelo numérico que simula la
sefal espacial que resulta de la superposicidn antipropagante de
dos PUL en el medio no lineal. Se comparan aqui los resultados
obtenidos con los que brinda un instrumento comercial que opera
con la técnica FROG. Finalmente, en el capitulo 5 se detallan las
conclusiones obtenidas y se mencionan las posibilidades futuras del
trabajo.
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2 = Deteccion y medicién de pulsos ultracortos de luz

2.1. Introduccién

Se introduciran los conceptos de chirp y de pulso limitado por
transformada de Fourier. Se analizaran en detalle las
transformaciones que puede sufrir un PUL al propagarse en medios
lineales y no lineales, con el objeto de cuantificar los efectos que
pueden alterar las medidas realizadas. Finalmente se presenta el
método empleado para generar los PUL, conocido como mode-
locking y se resumen las caracteristicas del sistema laser concreto
que se utilizd en el laboratorio.

Podemos decir, de manera general y muy simplificada, que los
laseres persiguen dos limites de funcionamiento ideales: por un
lado obtener una onda continua de luz lo mas monocromatica
posible y por otro generar pulsos con la menor duracion posible o
pulsos ultracortos de luz (PUL). Veremos que esta ultima alternativa
implica hacer funcionar el laser con un ancho de banda espectral
importante, muy lejos de la monocromaticidad

2.2. Modos longitudinales

Comencemos con la descripcion del laser comun de helio y neén
(He-Ne), hasta hace poco el laser utilizado en las experiencias de
optica en un laboratorio de docencia. El laser consiste en un tubo de
vidrio especial, lo mas impermeable posible a la fuga del helio, por
el que se hace circular una corriente eléctrica de algunos mA. En
los extremos del tubo se encuentran pegados 2 espejos de
multicapas dielétricas con una elevada reflectividad (R). Idealmente
uno de los espejos debe tener una R = 1 y el otro (el espejo de
salida), una R<1.
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Fig. 2.1 Laser de He-Ne.

Cuando la corriente en el tubo excede un cierto valor (la corriente
umbral), el haz emitido se hace extremadamente direccional y
monocromatico. El contenido espectral del haz se debe analizar con
un instrumento de elevada resolucién como un interferbmetro, ya
que generalmente no alcanza con un espectrometro 6ptico.
Normalmente, los laseres de He-Ne emiten un peine de frecuencias
que se denomina modos longitudinales. Los anchos tipicos de la
emision en 632.8 nm son,

- ancho total de la emision: 1.5 GHz o0 2 pm en longitud de onda,
- ancho de cada modo: 100 KHz 6 1.33 x 10 pm,

- separacion entre dos modos longitudinales consecutivos: c¢/2nL),
donde c es la velocidad de la luz y L es la longitud de la cavidad.
Para L = 30 cm, la separacién es 500 MHz.
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Fig. 2.2. Modos longitudinales.

2.3. Laser monomodo

Con estos datos, es claro que pueden oscilar simultaneamente
varios modos longitudinales para cavidades mas largas que 10 cm.
Entonces el método mas sencillo para reducir el ancho espectral de
emisién es reducir la cavidad por debajo de 10 cm. Esto no es tan
facil como parece por dos razones,

- la ganancia del laser disminuye con L y por lo tanto puede dejar de
funcionar completamente para una cavidad tan corta,

- la cavidad cambia el L con la temperatura y es comin que el modo
se mueva sobre toda la curva de ganancia, por lo que, en promedio
sobre tiempos del orden del minuto, el ancho de la emision es el
mismo que para el caso multimodo (1.5 GHz).
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Existen distintas formas practicas de resolver este problema: las
que emplean un control dinamico de la longitud de la cavidad
gobernado por la salida del laser y las que utilizan un absorbente
dentro de la cavidad con un perfil de absorcién muy estrecho dentro
de la curva de ganancia. Esta ultima forma es la que permite
alcanzar los anchos de emision mas pequenos y disponer de
instrumentos que pueden ser utilizados como patrones de longitud o
frecuencia.

El INTI posee dos laseres de He- Ne estabilizado con una celda de
yodo molecular isotopicamente puro ('*’l,) con una incertidumbre
relativa en frecuencia de 10"". Estos dos laseres operan como
patrones primarios de longitud. Sus disefios estan basados en las
recomendaciones elaboradas por el Bureau Internacional de Pesas
y Medidas (BIPM) de tal manera de garantizar alta repetitibilidad y
confiabilidad. La frecuencia del laser se estabiliza a cada una de las
14 componentes de la transicion hiperfina del iodo molecular.

2.4. Espectro de un laser PUL

La Fig. 2.3 representa el espectro de la emision del laser utilizado
en este trabajo (MaiTai de Spectra Physics),

Spectral Intensity and

FWHM espectral

Intensity:
=
o

0.25

240830820 810 800 790 780 770
Wavglength ?nm%

Fig. 2. 3 Espectro de un laser que genera PUL

Pagina 29



Fluorescencia de 2 fotones

En este caso el ancho espectral, expresado como el ancho total a
mitad de altura o FWHM, es 15 nm. Si utilizamos,

y recordamos que el laser funciona en 800 nm, vemos que el ancho
espectral es de 7000 GHz o 7 THz (1 THz = 10" Hz). Esto es casi
5000 veces mas ancho que el laser de He-Ne. Teniendo en cuenta
que estos laseres tienen cavidades del orden de 1.5 m y sus modos
estan separados por 100 MHz, se necesitan unos 70000 modos
funcionando por encima del umbral.

2.5. El pulso ultracorto

Supongamos un PUL que se propaga a lo largo del eje x. El campo
eléctrico asociado a este pulso, medido en un lugar determinado del
eje X, se puede expresar matematicamente como,

E(1) = Eq(t)sen(@t + @),

donde Eq(t) representa la envolvente del campo eléctrico y wy la
frecuencia central o portadora. La constante de fase ¢ permite
ajustar la medida a la posicion x de la misma. Supongamos que la
envolvente de los pulsos con los que vamos a trabajar se puede
aproximar por la funcién gaussiana, por lo que,

[2

—a—

E(t)=Eje T sen(wyt+¢),

donde E, es la amplitud real del campo eléctrico y el parametro a se
elegira de manera que T sea la duracibn FWHM de la intensidad
del pulso |E(t)|2. En todo este trabajo se definira la duracion del
pulso de esta manera. El ancho espectral sera el FWHM de la
intensidad espectral |E(co)|2. En otras palabras, si T se obtiene
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midiendo la anchura total del pulso, a la mitad del maximo de su
perfil de intensidad, la constante a resulta,

a=2In(2) (2-4)
La forma o perfil de intensidad del pulso se obtiene directamente a

partir de,

l‘2
] g Ay
Iy Boe " " (2-5)

— Electric field amplitude E(1)

- = Time-averaged intensity (E"(f)E(1)}
1.0 ﬁ

(.0 ]

I

-0.5

-1.0

Amplitude/intensity (arbitrary)

—400 -200 0 200 400
Time ({s)

Fig. 2. 4 Campo eléctrico e intensidad de un PUL

De manera totalmente analoga podemos representar al campo
eléctrico del pulso a lo largo del eje x, para un tiempo determinado,
de la siguiente manera,

E(x) = Ey(x)sen(kx + ¢,.), (2-6)
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donde k =wy/v (v es la velocidad de propagaciéon en el medio). Para
un pulso gaussiano,

2
X

-2In(2) g
E(x) = EOe X Sen(kx + ¢x ), (2-7)

donde X es la FWHM espacial de la intensidad del pulso y esta
relacionada con su duracion T por,

X=vI=1r,

,, (2-8)

donde v es la velocidad de propagacioén del pulso en un medio de
indice de refraccion n.

Volvamos ahora a la propagacion a lo largo del eje x.
Representaremos un pulso que se propaga de izquierda a derecha
sustituyendo x por x — vt, de manera que,

2 ury2
21n(2)y &= —2in(2) &0

E*(x,t)=Ege X senfk(x—vi)+,]= Ege X senlkc-w,)+4,].  (2-9)

Para un pulso que se propaga de derecha a izquierda se debe
sustituir x por x + vt en (2-7), de manera que,

(x+vt)? (x+vt)?

- =2In(2) ~2In(2)
E~(x,t)=Eye X senlk(x+vt)+¢. | = Eye X% senfkx+oyt)+¢.]. (2-10)

En ambos casos, si el origen del tiempo se toma cuando los pulsos
pasan por x = 0, la constante de fase ¢, resuita nula.

Si consideramos un pulso con forma gaussiana,

—41n(2)t—22
](t): Ioe r o

el espectro, tendra también una forma gaussiana, que en funcién de
la frecuencia en Hz, se escribe,

—41n(2)*~i—(f e/ ‘2))2
1(f)=1qe kil (2-11)
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Si T y Af son los FWHM del pulso temporal y de su espectro, para
los pulsos gaussianos se verifica que,

4In2
TAf =—=0.884, -

\f . (2-12)
de donde se puede calcular la relacién entre la duracién del pulso
tedrico que se podria obtener con un ancho de banda determinado.
En términos del ancho en longitud de onda resulta,

p - 422
T Al (213

Para el laser de Ti:za, con el espectro de la Fig. 2.3, la duracioén del
pulso resulta 125 fs.

La ecuacion (2-1) es un caso especial de una relacién general que
vincula el ancho temporal con el ancho espectral, que puede
escribirse como,

AtAf >cB, (2-14)

donde los valores de cB dependen de la envolvente del pulso
temporal. Ya hemos dicho que cB = 0.884 para la forma gaussiana.
Los valores de cB para otras formas de pulsos se pueden encontrar
en la literatura.

La igualdad en (2-14) sOlo se verifica para pulsos con fases
similares al pulso dado por (2-2) o dicho de una manera mas
general, cuando la fase depende linealmente del tiempo. En este
caso los pulsos se denominan limitados por transformada de Fourier
(LTF) o limitados por el ancho de banda y son los mas cortos para
un ancho espectral dado. En estos casos, la frecuencia es la misma
durante toda la duracion del pulso.

Para un laser que genere pulsos de 10 fs en el visible (A = 500 nm),
la ecuacion (2-13) exige un ancho de banda de 74 nm. Si a este
ancho espectral le sumamos la contribucibn de las alas, que
podemos estimar en 3 veces el ancho del nacleo, vemos que para
generar un pulso de 10 fs en el visible, necesitamos casi todo el
espectro disponible. Por esta razén es dificil producir pulsos de
menos de 10 fs por este camino.

En cambio si trabajamos en una zona espectral de mayor
frecuencia, el UV extremo o mejor en la zona de R-X, la duracién
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puede ser mucho menor. Este es el campo de los pulsos de atto
segundos (1 as = 107"° s) que se desarrolla vertiginosamente en
estos dias. A setiembre de este afo 2012, el record mundial lo
ostenta Zenghu Chang, professor del Departmento de Fisica y del
Colegio de Optica y Foténica, de la Universidad de Florida Central,
que ha generado pulsos de 67 as en el extremo de la zona UV.
http://www_sciencecodex.com/ucf_researchers_record_world_record
_laser_pulse-97795

2.6. Chirp

Hasta ahora hemos considerado pulsos cuya frecuencia se
mantiene constante durante todo el desarrollo del pulso o lo que es
equivalente, que la fase cambia linealmente con el tiempo. Sin
embargo esto no siempre se cumple. Supongamos ahora que la
fase del pulso obedece a una ley cuadratica en el tiempo, porqué la
frecuencia angular instantanea varia linealmente con el tiempo,

o(t) = o, +at, (2.15)

Cuando una dependencia cuadratica con el tiempo se afade al
término de fase original, la frecuencia instantanea es mas azul en la
parte anterior del impulso y mas roja en la parte posterior.

El pulso se dice que tiene chirp o  gorfeo.

o
[4)]
T

o

electric field {a. u.)

|
e }
4y ]
T

-30 -20 -10 0 10 20 30
time (fs)

Fig. 2.5 El campo eléctrico de un pulso con chirp
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En un pulso sin chirp la frecuencia instantanea, definida como la
variacion de la fase con el tiempo, es una constante a lo largo del
tiempo, de valor igual a la frecuencia portadora del pulso wg. Un
pulso con chirp se define como aquel pulso cuya frecuencia
instantanea cambia a lo largo del tiempo.

Aceptaremos sin demostrar que,

- el chirp de un pulso se puede adquirir o modificar mediante la
propagacion a través de componentes Opticos con dispersidon
cromatica,

- de manera similar, distintos fenbmenos de la éptica no lineal,
como el efecto Kerr, pueden producir chirp,

- para pulsos con un espectro dado, la duracion de pulso minima se
obtiene cuando no hay chirp o sea cuando la frecuencia instantanea
es constante, esto significa que se satisface la igualdad en (2-14)
sOlo cuando no hay chirp,

- lo anterior es equivalente a decir que la ausencia de chirp implica
trabajar con pulsos que estan limitados por ancho de banda o que
son LTF.

La palabra chirp es bastante dificil de traducir al castellano. Las
opciones son: chirrido, gorjeo, pio o trino. Como hoy dia son mas
comunes los iconos que las palabras, podemos usar,

Chirp = §

2.7. Propagacion de un PUL en un medio transparente

Debido al gran ancho espectral que cubre un PUL y a la diferente
velocidad de propagacion de las diferentes frecuencias (dispersion)
es muy comun que el pulso se distorsione al atravesar un medio,
aunque este sea transparente.

Es mas facil hacer el calculo de la distorsién en el espacio de las
frecuencias. Comencemos con un pulso gaussiano LTF, cuyo
espectro también es gaussiano,
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2
—21n(2)_(f _fg)

E(f)=Ee iy (2.16)

Luego de propagarse una distancia z, su espectro se modifica a,

E(f,z)=E(f)e ", (2.17)
donde,
k(f)=2nn(f)/c, (2.18)

es el vector de propagacion dependiente de la frecuencia y n es el
indice de refraccion del material transparente. Si k se desarrolla en
serie de Taylor alrededor de la frecuencia central f,

Ok

of

0%k
pory

(f-f0)+.., (2.19)
10

k(f) =k(fo)+

(f-f0)+
0

Fi

se puede calcular el espectro en la posicion z y encontrar la
evolucion temporal del pulso haciendo la transformada de Fourier
inversa. Los detalles se pueden encontrar en la referencia 2.1.

- Pulso sin chirp inicial
El resultado muestra que,

1) la fase del pulso se retrasa en una cantidad z/v:s.se, donde la
velocidad de fase es,

V fase =¢/n(f), (2.20)

2) el pulso mantiene la forma gaussiana pero la envolvente viaja
con una velocidad v, dada por,

S on
n(f) of”

3) como la fase ahora tiene un término cuadratico en el tiempo,
el pulso desarrolla chirp,

_vfase(l_ (221)

4 grupo

4) un pulso gaussiano que entra con una duraciéon T, cuando
recorre una distancia z, se ensancha hasta un valor T(z) dado
por,

2

T - z

T(z)=1T /HLT’ (2.22)
d
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Fig. 2.6 Ensanchamiento de un pulso que desarrolla chirp.

La Tabla 2.1 brinda los valores del indice de refraccion en funcidn
de la longitud de onda para algunos materiales utilizados en los
dispositivos épticos que pueda atravesar un PUL.

% : dnsds | ndda® | oonidad GVD 0D
sl mmi | " 2 in weyy | oisgmmg | sisdmms

Fused Shica | 400 | 1470 | -61091 08600 | -9.600 97 43 30.20
450 | 1466 | -007577 | 05115 | -4.084 32 43 27.24
500 | 1462 | -0.05536 | 03230 | -2.809 7140 25.53
550 | 1460 | -0.04218 | 02135 | -1.686 5282 24.62
500 | 1458 | -0.03331 01452 | -1.084 35.85 2428
530 | 1457 | -002716 | 01029 | -0.6995 19.98 24.42
700 | 1455 | -002278 | 0.07597 | -D.4755 1487 2353
750 | 1451 | -0.019%1 | 0.05402 | -0.3328 10.30 25.99
300 | 1453 | 001728 | 003988 | -0.2388 36.11 27 44
850 | 1453 | -0.01556 | 0.02%3 | -0.1751 32.18 2036
BKT 400 | 1529 | -0.1303 1.082 -12.30 1224 40.20
450 | 1524 | -008858 | 0.6384 | -6.262 102.9 3472
500 | 1.520 | -006312 | 04020 } -3.485 3907 31.31

550 | 1.517 | -004565 | 0.2676 | -2.074 7874 | 202
500 | 1515 | 003548 | 01831 -1.361 7069 27.39
650 | 1.514 | -002765 | 01322 | -0.8510 54.22 2610
700 1.513 -002197 009708 -8.5764 58 89 2528
Fisi] 1512 -0.0177 0.07294 -6.4021 5442 2457
&0 | 1511 | -001456 | 005586 | -0.2877 5060 2101
850 | 1510 | -001208 | 0.04336 | -0.2103 1751 2355

Tabla 2.1. indice de refraccion de la silice y del vidrio BK-7
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Si partimos con un pulso que ya tiene chirp, el analisis detallado de
la propagacion en un medio dispersivo es mas complicado. El pulso
puede evolucionar compensando el chirp y disminuir su duracién en
un proceso muy util denominado compresién, o bien aumentar el
chirp y expandirse temporalmente como lo haria un pulso que
inicialmente fuera LTF.

Fig. 2. 7. Ejemplo de la evolucidon de un pulso con chirp a medida que se propaga en
un medio dispersivo.

Como se vera mas adelante, las medidas experimentales se
realizaron en una cubeta de policarbonato de 1 mm de espesory 10
mm de largo llena con etanol. Debemos por lo tanto estimar el

efecto de estos materiales en las caracteristicas del pulso.

La Fig. 2.8 representa el indice de refraccion del etanol en funcién
de la longitud de onda.
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1.370
1.368 A
1.366
1.364 A
1.362
1.360 -
1.358 -
1.356
1.354

T T T T T T

0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 11

LAMDA, MICROMETROS

Fig. 2.8 indice de refraccion del etanol en la zona espectral de interés para este
trabajo.

En base a la variacidn del indice con la longitud de onda
(dispersidn) se puede calcular la velocidad de grupo y se observa
que en 800 nm no difiere de la velocidad de fase en mas del 0.1 %.
La Fig. 2.9 muestra el calculo del alargamiento de los pulsos al
atravesar 1 6 2 cm de etanol. El resultado indica que no hay
modificacion significativa en pulsos de 100 fs 0 mas.

400 220
350 1 : 200 A
: 180 -
300 - 160 -
250 { :Z2=2¢m 140 -
: 120 -
2007 % 100
150 80 -
100 A 60 -
40 4 -
= z=1cm 20 - z=1mm
0 L y ' T 0 T T T T
0 50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
T, fs T, fs
Fig. 2.9 Duracién de un pulso Fig. 2.10 Duracion de un
después de atravesar 1 6 2 p}JISO después Qe atravesar 1
cm de etanol en funcion de la 6 2 mm de policarboanto en
duracion a la entrada. funcion de la duracion a la

entrada.

El calculo del alargamiento de los pulsos se realizé para 1 y 2 mm
de policarbonato, material de la cubeta( Fig. 2.10) y para 4 cm de
calcita, un material birrefringente usado en un prisma Glan-
Thompson que se emplea normalmente para atenuar el haz del
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laser Fig. 2.11). En ningdn caso se encontré un alargamiento
apreciable para pulsos de 100 fs.

1.70
5 e i e LR
Sl e n,
R i £-ray 1.60 4
. - 1.55
XQ \;‘.(‘mﬂ
i 188y .
200 1.45 — T
¥ 0.40.50.60.70.80.91.01.1
1504 Z=3489mm - LAMDA, MICROMETROS
1 e, Fig. 2.11 Alargamiento de un
pulso al atravesar, como rayo
50 - extraordinario extraordinario, 4 cm de calcita.
0 T T T T T T T

60 80 100 120 140 160 180 200
T, fs

2.8. Efectos no lineales. Automodulacion de fase

Cuando la luz con gran intensidad se propaga a través de un medio
aparecen efectos no lineales. Uno de los mas simples es el efecto
Kerr, que puede ser descrito como un cambio (por lo general un
aumento) en el indice de refraccion en proporcion a la intensidad
oOptica |

n=ny+ny (1), | (2.24)

donde n,, con unidades de m*’W 6 cm¥ W, es el coeficiente no
lineal del indice de refraccion.

La Tabla 2.2 indica los valores de n, para algunos materiales
usuales en trabajos con PUL.
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Alaterial Retractive index n | ng r[em?/177]
Sapphire (Al;O3) | 1.76 @ 850 nm 3-1071¢
Fused Quarz 1.45 @ 1064 nm 2.46-1071°
Class (LG-760) 1.5 @ 1064 nm 29-1071

YAG (Y3Al5040) | 1.82 @ 1064 nm 6.2-1071¢
YLF (LiYFy). n, | 1.47 @ 1047 nm 1.72-10="
Si 3.3 @ 1350 nm 4.10—™

Tabla 2.2. Coeficiente Kerr

Veamos si este efecto no lineal es importante para modificar
externamente el pulso generado por el laser. La potencia media
emitida por el Mai Tai no supera el W. La frecuencia de repeticidn
es 82 MHz; esto significa que 82 x 10° pulsos acumulan una
energia de 1 J y por lo tanto la energia por pulso resulta de 12 nJ.
La potencia instantanea por pulso de 100 fs es 0.12 MW. Como el
haz tiene un diametro de 1 mm, la intensidad es del orden de 4
MW/cm?. Entonces el indice de refraccién del vidrio (como el de las
lentes o los divisores de haz comunes) se modifica en 1 parte en
10", una cantidad que dificiimente pueda ejercer algin efecto
medible.

La situacion puede ser sustancialmente diferente dentro del mismo
laser de Ti:za donde la potencia media puede ser 100 o 1000 veces
mayor que la que se mide afuera, y donde el haz puede estar
enfocado hasta diametros del orden de 10 um o menos. En este
caso, la intensidad alcanza valores de 4 x 10'® Wicm? y la variacion
del indice puede ser del 1 %.

Rulliere calcula la frecuencia instantanea para un pulso gaussiano
_ 21In2(t/T)*
(](t) =],e )

luego de que el pulso viaja una distancia z por un material no lineal,

I (¢
o(t) = B =@, s z—ai(f) =@, —wvozn2 Lk =@, +41112@—010zn2 P Y st (225)
ot c ot c ot cT?

Por lo que se ve que la frecuencia es mas baja al comienzo del
pulso y crece a medida que se desarrolla el mismo. Este fenémeno,

Pagina 41



por el cual el efecto Kerr introduce un chirp dentro del pulso en el
laser, se denomina automodulacién de fase.
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2.9. Compensacién de ensanchamiento de los pulsos

Ya hemos visto que el desarrollo de chirp en un pulso conducira a
un ensanchamiento del mismo. La buena noticia es que este efecto
se puede compensar con distintos dispositivos que introducen un
chirp inverso. En el laser Mai Tai, un par de prismas realiza esta
funcion (Fig. 2.12).

Fig. 2. 12 (a) Pares de
prismas con dispersiéon
negativa. (b) Cavidad del
laser Mai Tai.

La secuencia formada por un par de prismas de la Fig. 2.12 es un
sistema muy utilizado para compensar la dispersién en los laseres
de pulsos ultracortos. El primer prisma dispersa angularmente el
haz, para que distintas longitudes de onda del pulso recorran
distintos caminos o6pticos, con el fin de comprimir la envolvente
temporal del pulso. Al incrementar la distancia L entre los dos
prismas aumenta la dispersién negativa del sistema, 10 que permite
compensar la dispersidon positiva, o dispersibn normal, que
introduce el medio laser. Una vez ajustada la distancia L se puede
realizar un ajuste fino de la dispersiéon actuando sobre la insercién
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de los prismas en el haz. Introducir mas un prisma aumenta la
dispersion positiva, mientras que el hecho de retirarlo la estara
disminuyendo. Los valores concretos de L y de la insercién de cada
prisma dependeran, en cualquier caso, de la geometria de los
prismas, asi como de las propiedades fisicas del material del que
estén hechos. Es de destacar que los compresores de prismas
fueron descriptos por primera vez O. E. Martinez. En 1987, el grupo
liderado por C. V. Shank en el que participaba el investigador
brasilefio C. H. Brito Cruz, logré obtener pulsos de 6 fs en el visible
utiizando un par de redes, ademas del par de espejos, para
compensar también la dispersion de orden tres, dentro de la
cavidad de un laser. Este pulso de 6 fs fue durante una década el
record absoluto de duracioén para un PUL.

2.10. Mode Locking

Cuando un laser opera en la forma mas usual se emiten varias
frecuencias de resonancia de la cavidad - modos longitudinales -
para las cuales la ganancia supera las pérdidas. Mientras el laser
opere en el régimen multimodo, la intensidad emitida no es
necesariamente constante en el tiempo. La variacion temporal
depende esencialmente de las relaciones de fase que existen entre
los diferentes modos.

Supongamos tener n modos con oscilacién sinusoidal y frecuencia
angular o; con fase idéntica a tiempo t=0 y con igual amplitud E,

i=N/2

Ex()= ) Esen[(o, +iso)}, (2.26)

i=—N/2

Donde la separacién en frecuencia de los modos es,

_ &
T’ (2.27)

y L es la longitud de la cavidad.

La suma (1.1) se puede hacer facilmente mediante el método de los
fasores o bien empleando la notacion compleja para las funciones
trigonémetricas,

ow
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e’ =cos x+ j senx,

—-jx _ .
e = COS X — J senx.

Calculemos el campo resultante, en cualquier punto dentro de la
cavidad, por este ultimo método,

i=N-1 i=N-1 i=N-1
Ex(t)="Y_ Esen[(@, +ido)},= Im{ Y Ee/™e "5“"} - Im|iE gt N g I ]

i=0 i=0 i=0

) _, Njdot
ER(t):Im{EeJ“’O' Ime 77 }— ser (Vo)

ot =F W sen (a)ot) (228)

|

Veamos unos ejemplos.
ayN=11;L=1.5mm.
T=2L/c=10000 fs

0.8005

0.8000
0.7995 4
0.7990 4
0.7985 4
0.7980 -

Longitud de onda, pm

0.7975 v T -
0 6 8 10 12

no4
i

Ndmero de modos

campo eletrico, u.a
v

-15000 -10000 -5000 0 5000 10000 15000
tiempo, s
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b) Para valores mas cercanos a los encontrados en un laser de
Ti:za mode-locking:

N =50.000; L=1.5m; T=10ns.

Longitud de onda, um

T T T T T T
0 10000 20000 30000 40000 50000 60000

NUmero de modos

campo elctrico, u.a

1000

tiempo. fs

De estos resultados surge que,

- Er llega a un maximo = NE,
- La salida del laser consistira en una secuencia periédica de pulsos
en vez de un pulso simple,

2L
- Los pulsos se repiten a un tiempo L= T

- El ancho de cada pulso es inversamente proporcional al numero
de modos.

- Para una distribucion de frecuencias como la estudiada
(distribucion rectangular) existe una considerable estructura
temporal entre los pulsos.

Para analizar los dos ultimos puntos se considerara la distribucion
de frecuencias (espectro) de un laser con un nimero muy grande
(infinito) de modos con fases acopladas pero con amplitudes que
caigan lo suficientemente rapido en frecuencia.
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Ex(t) = E, exp(jw,1) = D E, exp(jwyt + jndot) = exp( Jwo) Y E, exp(jndot).

(2.29)

Con el objeto de simplificar los calculos se elige una distribucion
gaussiana para la amplitud E, alrededor de o,

_2In2(no)’
E,=Eje Yo | (2.30)

donde, £y es la amplitud del modo central con frecuencia my y Aw es el
ancho total del espectro del campo eléctrico a mitad de altura.

Bajo condiciones apropiadas, la suma (2.29) se convierte en la
transformada de Fourier del espectro. Recordando que la TF de una
gaussiana es otra gaussiana, nos queda,

_4n2
_ (Ar)?
Ep(t) = NE sen(wyt) e 3 (2.31)
Donde N es el nimero de modos y el FWHM de la forma temporal del pulso es,
4In2
At = FWHMIE,(t)] = Ap (2.32)

La aproximacidn de la serie de Fourier por la integraciéon conduce a
la pérdida de la periodicidad de Eg(t). En la practica, un detector

. . : o _ 2L
registrara una serie periédica de pulsos con un periodo 7' = -

La duracion del pulso At es inversamente proporcional al ancho
espectral Aw de la distribucion de los modos y por lo tanto, al
numero de modos acoplados. Es claro que el laser cuyo medio
amplificador presenta una emision de banda ancha emitird pulsos
muy cortos.

Un laser de argén idnico tiene un ancho de banda AL ~ 0.007 nm;
para un laser de rubi, AL~ 0.2 nm; para un Nd** - YAG. laser , AA
~ 10 nm ; para un laser de colorante, AL ~ 100 nm y para un laser
de Ti:iza, AL ~ 400 nm. Con estos datos se puede calcular la
duracién de los pulsos mas cortos que se pueden esperar a la
salida del laser con todos los modos acoplados: desde 150 ps para
un laser de argén ionizado hasta 3 fs (3 x 10" s) para el laser de Ti:
za.
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El factor 4m2que resulta de multiplicar At Ao depende de la eleccion
especifica de la distribucidn gaussiana para la amplitud de los
modos. Para otra distribucién el factor puede ser distinto.

Es claro que si la fase de los modos no se mantiene estable el
comportamiento temporal puede ser muy diferente. La Fig. 2.13
muestra algunos casos de pocos modos con distintas relaciones de
fase entre ellos.

En la parte (a) se representa el caso de un laser monomodo
estabilizado; (b) corresponde al caso de 2 modos con fases
acopladas; (c) y (d) representan el caso de 8 modos con fases
aleatorias (c) o acopladas (d).

(a) e so-  (e) Pl oy

Intensity

Intensity

(b) sol (d)

Irtes s by

Intensity

Fig. 2.13. Acoplamiento de modos

2.11. Mode Locking activo

Si se inserta un elemento en el interior de la cavidad para modular
sus perdidas, se inducird una modulacién en la amplitud de cada
modo longitudinal. Si la modulacién es sinusoidal con frecuencia
angular @ y con una amplitud de modulacién o« no muy grande, la
dependencia temporal del modo n de frecuencia o, puede ser
escrita como,
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E, (1) =[1+acos(Q + @)] an sen(@w t+@,)= E,,' sen(w,t + @, ) +acos(Q + @) sen(w,t +@,) =
+a

E’ sen(w,, t+q),,)+E' acos(CU + @) sen(w,, t+gp):

E sen(@ t+(p)+[——2£sen(0 ®,+Q— ¢,,)t)+ sen(Q+a),,+(p+¢,,)t.

E

E ,=—2

1+

(2.33)

L
e
D-A
. MODE LOCKER l
Q2/2m=A DRIVER |
with A = ¢/2L Qnn l g
-0 @ +0Q (0 Q C!) +Q

gl L ( ,\

Fig. 2.14. Mode-locking activo

La uUnica manera de que la modulacibn no perturbe el
funcionamiento del laser se logra cuando las frecuencias laterales
generadas por la modulacion coinciden con los modos alrededor de
0,y que las fases ¢ , se acoplen a la fase ¢ de la modulacion.

Esta situacion, en la cual el medio es usado muy eficientemente,
conduce al ajuste de fases de los modos longitudinales sobre toda
la distribucion espectral. Esta condicion ya hemos visto que dara
lugar a la concentracion de toda la energia electromagnética de la
cavidad en un unico pulso que viaja en su interior. Si se saca una
fotografia del interior de la cavidad, aparece un unico pulso, ya que
estan separados espacialmente por 2L.
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Esta técnica denominada mode - locking por modulacion de
amplitud emplea generalmente un modulador acustico — 6ptico, ya
que la modulacion que se necesita es muy pequefia (a << 1).

STANDING
ACOLUSTIK
WAVE

Incident beam

DIFFRACTED
BEAMS

RF COAXIAL
CABLE

P 4
PIEZOELECTRIC
IRANSDUCER PLANE

MIRROR

Fig. 2.15. Modulador acusto-optico

En realidad el laser utilizado en este trabajo combina esta técnica
activa con otro mecanismo pasivo que se produce de manera
espontanea en la barra de zafiro por Efecto Kerr.

2.12. Laser de titanio zafiro

En los uUltimos afos, los avances en mas importantes en el campo
de generacién de pulsos de ultracortos de luz, se han basado en el
desarrolio del oxido de aluminio dopado con titanio (T;: AlLO3; Ti —
zafiro; Ti:za) como medio de ganancia y mas recientemente, en el
uso de laseres de fibra Optica.

El titanio es débilmente soluble en oxido de aluminio, pero la
tecnologia actual de crecimiento de cristales permite niveles de
dopado de algunos porcientos. El ion AI** es sustituido por el ion T;**
en la estructura del zafiro. La banda de absorcién azul — verde, en
la parte visible del espectro es inusualmente amplia; esto es debido
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a la gran diferencia en el radio iénico de los iones. Esta distorsion,
crea un elevado campo eléctrico local que desdobla el estado
exitado °E en dos subniveles separados por 50 nm. Los estados
fundamental (2Tg) y excitado estan fuertemente acoplados a los
modos vibracionales de la matriz cristalina lo que origina un
funcionamiento sintonizable en una banda muy ancha de mas de
200 nm.

El laser de titanio — zafiro permite operar en modo continuo (CW)
monocromatico o generar pulsos ultracortos. También es importante
que el zafiro sintético tenga una conductividad térmica tan elevada
como la encontrada en ciertos metales a baja temperatura, un
hecho simple que explica porqué se puede utilizar una potencia
muy elevada de bombeo O6ptico (~ 20 W) sin generar daios
térmicos.

absorption
luminescence

Fig. 2.16. Bandas de
emision y absorcion del
. . Ti:za

400 600 800 1000 nm

Un gran numero de técnicas de mode - locking se han desarrollado
para generar pulsos cortos con el laser de Ti — zafiro. Sin duda el
modo que opera por lente Kerr, conocido como KLM, es el mas
sencillo. Este modo fue descripto por el grupo de Wilson Sibbett en
1991. El laser no contiene en su cavidad ningun elemento especifico
para producir el mode — locking; es el efecto Kerr en la barra de
zafiro la propia responsable de la generacién de los pulsos. Este
efecto comienza con una intensidad fluctuante en la cavidad del
laser y han sido investigadas varias formas para generar esta
fluctuacién de entrada de una manera reproducible. Para asegurar
el funcionamiento pulsante del laser, especialmente cuando se
requiere una sintonia frecuente, es preferible combinar el efecto
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Kerr con otro elemento. En el laser Mai Tai de Spectra Physiscs se
utiliza un modulador acusto- éptico con baja modulacién para evitar

la aparicion de un modo continuo.

La Fig. 2.17 (a) muestra un esquema simplificado de un posible
diseno en la cavidad del laser del Ti-zafiro; en (b) se muestra la

cavidad del laser Tsunami, el antecesor del laser Mai Tai.

b)

Pump
Beam

El bombeo primario en el laser Mai Tai proviene de un laser de
neodimio bombeado por diodos y doblado en frecuen_cia con 5 Wde

Fast

? Photodiode
Mg N
A Beam Cutput
Splitter  Brewster
Window
By @
\; s, My \h"‘\‘:‘\ My i
4 S I ¢
Y & '-::‘.12\
» mﬁt e ———f P, phire Rod
Brewster . AOM Driver Electronics

Mo

Fig. 2.17 Cavidades de laseres de Ti:za

potencia.

Los laseres comercialmente disponibles generan pulsos mas cortos
que 100 fs con una repeticion tipica de 80 MHz, con una potencia

media del 6rden de 1 W.
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2.13. Caracteristicas de laser Mai Tai (MT)

El laser MT consta de dos camaras separadas. En una se
encuentra un cristal de neodimio / vanadato que es bombeado, a
través de una fibra 6ptica, por un laser de diodos que se encuentran
en la fuente de alimentacion. El cristal es capaz de producir mas de
5 W de potencia en 1064 nm, con una eficiencia de conversidon
mayor al 50%. El disefio del bombeo a través de la fibra optica
permite que el médulo del laser de diodos se ubique fuera de la
camara, lo cual disminuye la carga térmica y también facilita el
reemplazo de los diodos y no requiere la realineacion del bombeo.
La iluminacién del cristal debe ser colineal con un modo estrecho
sobre una barra de longitud relativamente larga.

Un cristal LBO con phase — matching a 90° dentro de la cavidad
convierte la luz IR a 532 nm. Para mantener el cristal a la
temperatura apropiada del phase — matching y asi asegurar la
potencia de salida Optima, se emplea una fuente de baja potencia
con una regulacién conveniente. Por esta razon MT no se apaga
diariamente, ya que son necesarios mas de 40 minutos para
alcanzar la temperatura de operacion.

Un acople dicroico permite la salida de los 532 nm de la camara, en
tanto que en su interior queda el residual de 1064 nm.

Dado que la segunda etapa del MT es un laser mode — locked, se
requiere una cavidad de longitud tal que genere una frecuencia de
repeticion cercana a los 80 MHz. Por ello se emplea una cavidad
plegada, lo que optimiza el espacio. Las cavidades plegadas con
espejos esféricos pueden generar haces elipticos o astigmaticos. Si
la longitud de la barra de zafiro se elige convenientemente, el
astigmatismo en el haz de salida del laser es minimo.

MT usa un modulador acustico - 6ptico (AOM) para asegurar la
operacion mode — locking desde el comienzo de la operacion del
laser y brindar una seleccién continua de la longitud de onda. Esto
permite que el laser opere por un periodo prolongado sin ajustes. El
rango de ajuste de la longitud de onda del laser MT del CIOp es de
100 nm, desde 750 nm hasta 850 nm.

La longitud de onda es seleccionada por medio de una secuencia
de prismas y una rendija. La secuencia de prismas crea una region
en la cavidad donde las longitudes de onda del pulso estan
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espacialmente dispersas y por lo tanto la ubicacion de la rendija en
este haz disperso, ajusta la longitud de onda de salida

Ademas los prismas realizan otra funcién. Es sabido que los pares
de prismas producen una dispersion negativa en la velocidad de
grupo, mientras que todos los espejos en la cavidad vy
principalmente el efecto Kerr en la barra de zafiro, introducen un
GVD positivo. Con el objeto de obtener pulsos cortos de salida
estables, estos efectos deben ser compensados. MT utiliza pares
de prismas para producir GVD negativo en la cavidad. Ademas este
esquema de compensacion es totalmente automatico y como
resultado optimiza el pulso de salida del laser para todas las
longitudes de onda en el rango de funcionamiento.

2.14. Especificaciones Maitai

Potencia media XF — 1: 400 mW (710 nm);, 900 mW (810 nm); 400
mW (920 nm)

Ancho del pulso: <70 fs

Redondeo del haz: 0.9 a 1.1
Astigmatismo: < 10%

Repeticién media: 80 + 1 MHz
Estabilidad puntual: < 50 urad

Ruido: < 0.15%

Estabilidad: <+ 1%

Modo especial TEMgo: M? < 1.1
Polarizacion: > 500:1 horizontal
Divergencia del haz-angulo total: <1 mrad
Diametro del haz a 1/e” puntos: 1.2 mm

2.15. Conclusiones

En este capitulo hemos descripto un PUL en términos de la
dependencia temporal de la amplitud o envolvente y de la evolucién
temporal de la fase. Si esta ultima presenta una variacién lineal con
el tiempo, decimos que el pulso no tiene chirp y su frecuencia no
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cambia a lo largo de su desarrollo. Estos pulsos son relativamente
faciles de caracterizar. Lamentablemente los PUL experimentan
modificaciones a lo largo de su propagacién, tanto en materiales
lineales como no lineales. En particular generan chirp y como
consecuencia se alargan. Nos hemos asegurado que ninguno de
los dispositivos utilizados en los experimentos realizados en este
trabajo puedan alterar sustancialmente las caracteristicas de los
pulsos que empleamos.

Por ultimo revisamos los conceptos de mode-locking para
comprender el funcionamiento del laser que empleamos para
generar los pulsos a medir.
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3 = Fluorescencia de dos
fotones

Estatua de bronce de Gerhard Marcks
erigida en 1953 en Bremen, Alemania,
que representa a los “Musicos de
Bremen”. Comparar la estructura con la
. Fig. 3.2 que representa la absorcion
% ~ multifotonica.

M La historia que se narra en el cuento
de los hermanos Grimm «Los musicos de Bremen» es la de cuatro
animales, un burro, un perro, un gatoy un gallo, que viven en el
poblado de Dibbsersen, en la Baja Sajonia de Alemania, cuyos
duenos han decidido sacrificarles, porque consideran que, por su
vejez, éstos solo consumen comida y ya no les son utiles para el
servicio doméstico. Los animales se encuentran después de que
cada uno, en forma independiente, haya huido de la casa de sus
respectivos duefios. Al conocerse, deciden iniciar un viaje con
destino a la ciudad de Bremen, ciudad hanseatica liberal y abierta
al mundo, conocida por su simpatia por los extranjeros. En su
camino hacia Bremen, estos exiliados que huyen de la condena a
muerte, llegan al anochecer a una choza en la que estan
pernoctando unos bandidos. Con el objeto de amedrentarlos para
ocupar ellos la vivienda, forman una figura esperpéntica con sus
cuerpos, al treparse en la espalda de cada uno de ellos, en el orden
que se ha mencionado. Asi emiten los sonidos propios de su
especie, al unisono, lo que hace huir de terror a los bandidos. En el
cuento, en realidad no se sabe si los peregrinos llegaron a Bremen
O se quedaron en el camino en una de sus aventuras
extraordinarias.

Este capitulo esta destinado a profundizar la descripcién del
fendmeno de fluorescencia inducida por la absorcién de dos fotones
que constituye la base del dispositivo experimental utilizado en este
trabajo. La no linealidad, necesaria para poder caracterizar a los
PUL, esta contenida en la absorcidn de dos fotones. Este proceso
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solo se pone de manifiesto con intensidades elevadas, por lo que la
conexion con los laseres mode-locking es evidente.

Los materiales usados en este campo se han popularizado
recientemente gracias a su uso en miscroscopia multifoténica, de
manera que mencionaremos someramente las caracteriticas de
esta técnica.

El capitulo sirve ademas para presentar autocorreladores que
funcionan en el campo espacial y no en el temporal. Aqui los haces
que se superponen en el medio no lineal o hacen generalmente
formando un angulo. En nuestro caso particular el angulo es de
180° y los llamamos contrapropagantes. Los dispositivos son
extremadamente simples, la resolucién que alcanzan es buena y la
informacion, cuando se utiliza una camara digital, se puede analizar
casi en tiempo real, ya sea para pulsos repetitivos como para pulsos
unicos.

Por ultimo describimos el uso de la absorcion de dos fotones en
semiconductores que, cuando instrumentada en un LED permite
disponer de un dispositivo simple y econémico al alcance de
cualquier laboratorio que quiera caracterizar PUL.

3.1. Introduccion

El fendbmeno de la fluorescencia se produce cuando un sistema
electronico (ya sea en un atomo, molécula o nanoestructura)
presenta una configuracion de niveles cuanticos que permiten
transiciones de excitacion que dan lugar a otras transiciones de
relajacion que son radiactivas.

La fluorescencia no es un fenobmeno muy eficiente en general. No
todos los electrones excitados se relajan mediante transiciones
radiactivas sino que pueden sufrir fendmenos de conversion interna
o de traspaso de energia a sistemas vecinos. Desde el punto de
vista energético los estados excitados sufren transiciones internas
(vibracionales) que tampoco son radiativas. Las transiciones
radiactivas no son unicas sino que dan lugar a un espectro
caracteristico de emision
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Fig. 3.1. Esquemas de Perrin-Jablonsky para la excitacion de la fluorescencia.

3.2. Absorcion de dos fotones

El proceso de fluorescencia se puede inducir también mediante
fendmenos “no

lineales”. Dos fotones de menor energia pueden actuar
simultaneamente para producir la excitacion electrénica. La
eficiencia de este proceso es en general muy pequefia, pero existen
materiales especificos para resaltar esta excitacion. Un material que
es transparente en una frecuencia, se puede volver absorbente en
condiciones de alta intensidad cuando puede disponer de dos
fotones simultaneamente.

La primera prediccion de la absorcion de dos fotones fue hecha por
Goppert-Mayer en 1931. Como consecuencia del principio de
incertidumbre de Heisenberg, un atomo

o molécula debe ser capaz de absorber dos fotones en el mismo
evento cuantico dentro de 10™°-107"" s.

Debido a que es un evento raro con intensidades de luz ordinarias
fue sOlo en la década de 1960, después del desarrollo de los
laseres, que la prediccidn pudo ser verificada. Kaiser & Garret
informaron la fluorescencia en CaF2; Eu®? * producida como
consecuencia de la absorcion de dos fotones. Poco después, Singh
& Bradley fueron capaces de estimar la seccién eficaz de absorcidon
de tres fotones en cristales de naftaleno. Rentzepis et al.
observaron la fluorescencia de tintes organicos (dyes) excitada por
la absorcién de tres fotones.
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Fig. 3.2. Diagramas de Perrin-Jablonsky para uno, dos o tres fotones de excitacién.
Cuando la molécula fluorescente es llevada al estado excitado se relaja emitiendo
la misma fluorescencia que en el caso de excitacion de un fotén. La regla general

es que se pueden usar diversas longitudes de onda para excitar la fluorescencia. La

optimizacién puede obtenerse en diferentes longitudes de onda.

muy pequefias (del orden de 10™® fotones m* s™), se requieren
flujos de luz de alta fluencia (~ 10%° fotones s m™) para visualizar
este fenébmeno. Esto se puede alcanzar ya sea por medio de un
laser de alta potencia de onda continua (CW) o por medio de un
laser de pulsos cortos (~ 10 s) que permite la reduccion de la
carga térmica en la muestra.

La intensidad de fluorescencia es proporcional al cuadrado de la
intensidad de excitacion, a la seccion transversal molecular y al
rendimiento cuantico. El proceso tiene una etapa no lineal (la
absorcién) y una etapa lineal (la fluorescencia). Este hecho es
fundamental para el uso en la medicion de PUL.

La Tabla 3.1 y la Fig. 3.3 muestran ejemplos de secciones transversales dentro
de la gama de longitud de onda de los laseres PUL mas populares. Por otra
parte, debe mencionarse que recientemente se ha mostrado que los “quantum
dots” estan dotados de notables secciones transversales de absorcidn de dos
fotones.

Una regla practica, esencialmente valida para moléculas simétricas
fluorescentes, establece que, como una funcidn de la longitud de onda de
excitacion, se puede esperar tener una seccion transversal con un maximo
relativo en una longitud de onda doble de la necesaria para una excitaciéon por
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un fotdn. Sin embargo, esta "regla de oro" no se ha cumplido por estructuras
mas complejas.

Tabla 3.1. Materiales utilizados en microscopia multifotonica. &, es la seccion
transversal de absorcion a la longitud de onda A, en unidades GM (1 GM = 10
* fotones / cm?s") y n es el rendimiento cuantico de fluorescencia

Extrinsic fluorophores A (nm 3o, A,
Bis-MSB 691 /700 6-0+1-8 63+ 18
Bodips 920 17+ 4.9 -
Calaium Green 741990 - ~80
Caicotluor 780 /820 — —
Cascade Blue T0-800 21 40-6 ~3
Coumann 307 776, TO0-800 19455 ~20
o2 801/ 8O0 . .

Y3 g | - —

a5 TRO/820 - =

DAPI (free 7001,/726) 0-16+0-05 ~3.5¢
Dansyl 700 1 -

Dansyl hydrazine {LL 0-7240.2 =

Dl 7200 95428 -

Filipin 20 = -

FI'TC THI-820 - ~25-38*
Fluorescein (pH~11 780 - 3R+9.7
Fura-2 {free 700 11 _
Fura-2 (high Ca dLE 12 -
Hoechst 80/820 = —

Indo-1 (free 0 43413 1244
Indo-1 {high Ca 390,700 1-:2+0-34 2:1+06
Lucifer Yellow B40-8G0 0-954+0-3 ~2

Nile Red |10 = =
Oregon Green Bapra | 8N - -
Rhodamine B BHY - 210455
Rhodamine 123 THRO-8O - -

Svto 13 810 - -

Texas Red T8N - =

Triple probe DAPL FTITC, and Rhodamine THV/TH - -

TRITC (Rhodamine 8084 - -
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Fig. 3.3 Secciones transversales de excitacion (GM) de la rodamina B para un
foton (linea continua) y dos fotones (linea punteada). La escala de longitudes
de onda se debe dividir por 2 para el caso lineal.

3.3. Microscopia de dos fotones

Las primeras aplicaciones de la microscopia de fluorescencia de
dos fotones se presentaron al principio de la década de 1990 por
Denk et al., quienes demostraron que se puede obtener imagenes
con excelente seccionamiento Optico, sin matar las células. El
desarrollo comercial de los laseres mode-locking, con pulsos de
femtosegundos y tasas de repeticion de alrededor de 100 MHz fue
el disparador para el uso del método de absorcién multi-foton en
biologia.

La microscopia de fluorescencia excitada por dos fotones (2PE) y
las técnicas relacionadas, son probablemente el avance mas
importante en la microscopia 6ptica de muestras biolégicas desde la
introduccién de la imagen confocal. El advenimiento de 2PE en la
escena permitido el desarrollo de muchos estudios biolégicos
inimaginables en células a nivel de los tejidos, e incluso en animales
enteros, con una resolucion que van desde los clasicos cientos de
nanometros hasta el tamafo de moléculas. 2PE permite la
generacion de imagen en profundidad del tejido mas profundo e
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imagenes de mayor relacién senal-ruido en comparacién con los
regimenes de campo amplio y confocal. Sin embargo, debido al
hecho de que hasta el momento sélo 2PE puede ser considerada
en su infancia, las ventajas sobre otras técnicas aun estan siendo
evaluadas.

Fluorescencia de 2 fotones

Fig. 3.4. Localizacién de la fluorescencia inducida por absorcion de dos
fotones (2PE).

3.4. Uso de la absorcion multifotdonica de caracterizacion PUL

La caracteristica no lineal de la absorcion multifotonica fue utilizada
para visualizar PUL tan pronto como estos se pudieron generar a
fines de la década de 1960. Giordmaine et al. mostraron que se
obtenia una fuerte fluorescencia azul en una solucion de un
derivado del antraceno (DBA) y en otros colorantes cuando se
excitaba con pulsos de 1-2 ps con una longitud de onda de 530 nm
(22 armoénica de un laser de neodimio mode-locking). El analisis
densitométrico de los negativos obtenidos con una camara
fotografica fueron consistentes con pulsos de 2 ps. Renzepis y
Duguay mostraron que se podia obtener un resultado similar
trabajando con pulsos de dos frecuencias diferentes, ninguna de las
cuales son capaces de ser absorbidas fuertemente. (jLos musicos
de Bremen!). De esta manera suprimieron casi totalmente el fondo
que se observaba en la experiencia de Giordmaine.

Estos trabajos no pasaron de ser cualitativos y no se realizé ningun
esfuerzo para cuantificar convenientemente el resultado. Sin duda,
el lento proceso de tomar la fotografia y realizar el perfil
densitométrico atentaba contra la necesidad de contar con un
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método en tiempo real que permitiera optimizar el funcionamiento
de los laseres PUL de esa época.

Mas recientemente y con el advenimiento de las camaras digitales,
el método fue recuperado fundamentaimente por el esfuerzo de
Alfonz Penzkofer de la Universidad de Regensburg, Alemania. La
Fig. 3.5 muestra el arreglo experimental utilizado donde dos pulsos
contrapropagantes se encuentran en el centro de una celda de
colorante capaz de fluorescer luego de la absorcion de dos fotones.
En este trabajo, los autores muestran que para pulsos con igual
intensidad /(f), la traza debe tener un perfil de intensidad S(z)
caracterizado por,

S(z) < 1+ 2G(7),

[ 1) I(+7)dt’
G(r)= ,

L 12(t)dr (3.1)

donde n representa el indice de refraccion del solvente en la cubeta
y se ha supuesto que la camara no resuelve las franjas
intereferométricas. En este caso de igual intensidad en las ramas, el
contraste entre las alas y el centro S(0)/S(x) es igual a 3.

BS M1
—_— >K_ ) }\ : h 3
| AN
! 1 R v,
,aN
! o '\’L
I DC Ve
AN L
. VR v i
L& N\ ‘ |
M2 ‘ = -k
{a) {b)

Fig. 3.5. (a) Arreglo experimental para registrar la traza espacial de un PUL. (b)
Esquema basico de la absorcién de 2 fotones y la fluorescencia inducida. Sperber &
Penzkofer, 1986.
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La ecuacion 3.1.3 permite calcular el ancho FWHM del pulso At en
base al ancho FWHM de la traza, Az,

2
At=ypr ="V Az, (3.2)

c
donde y depende de la forma del pulso,

Forma del pulso

Y
2% =1.414 Gaussiano
1 rectangular
2 Lorentziano
1.33 sech’

Antes de analizar el resultado 3.2, consideraremos el
funcionamiento de los correladores espaciales.

3.5. Correladores espaciales

Los correladores espaciales fueron desarrollados principalmente
para poder caracterizar PUL Unicos o de baja repeticibn como los
obtenidos en cadenas de amplificacién. Una disposicion muy comun
desarrollada para pulsos de ps por Jansky et al., transforma la
autocorrelacion en el tiempo en una distribucidon de intensidad
espacial empleando una geometria de un autocorrelador de
segunda armonica no-colineal. La Fig. 3.6 muestra un ejemplo. El
cristal no lineal esta orientado para la generacion de 22 arménica
tipo | para dos haces se cruzan en un angulo 2¢ dentro del cristal.
Siempre que la cintura del haz en la regidon de solapamiento sea
mucho mayor que la longitud del pulso (c7/n), la distribucion de
intensidad, del haz de 22 arménica a lo largo del eje x, contiene
informacion de la duracion del pulso. Un detector de matriz lineal se
puede utilizar para capturar el perfil de intensidad. Una medicién
tipica se muestra en la parte (b) de la figura, donde se han
registrado réplicas para lograr la calibracién en el tiempo.
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Fig. 3.6. (a) Principio basico de un correlador espacial que emplea un cristal
de 22 armoénica. (b) Registro de pulsos de 250 fs. La calibracion temporal se
realiza registrando el corrimiento que origina una lamina de vidrio de 0.36
mm en cualquier rama del autocorrelador.

La Fig. 3.7 representa la geometria usual en la que dos haces se
cruzan formando un angulo 2¢ en el interior del material de indice
de refraccion n. Supongamos que los haces no estan enfocados, de
manera que su diametro transversal no limite el solapamiento de los
pulsos. El rectangulo celeste representa el material no lineal (cristal
de generacién de 22 armoénica, absorcion de 2 fotones, etc). Si
ahora tomamos una fotografia de la intensidad de la sefnal en el
plano x, y, veremos que la informacion sobre la duracién del pulso
esta contenida en el perfil a lo largo del gje x.

Pagina 65



Fluorescencia de 2 fotones

Fig. 3.7. Geometria usual en un correlador espacial. Dos haces idénticos se
cruzan formando un angulo 2¢ dentro de un material no lineal (2« fuera del
material), de indice de refraccidon n. Los rombos oscuros representan la zona
donde se refuerza la sefal.
Analizando el rombo oscuro, vemos que la sefial tiene una
extensién total de Ax = ¢T/n senp, o0 considerando el angulo de

cruce de los haces fuera del material, Ax = cT/senc.

X
cl/n Y =

z |Ax=cT/sena

Fig. 3.8. Geometria usual en un correlador espacial. Dos haces idénticos se cruzan
formando un angulo 2¢ dentro de un material no lineal de indice de refraccidén n (2« fuera
del material). Los rombos oscuros representan la zona donde se refuerza la sefal.
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YNE Ax (FWHM),

t,(FWHM )=k

donde k depende de la forma del pulso.

Vale la pena destacar que el registro que se pudiera hacer de la
intensidad en el plano y-z no contiene ninguna informacién sobre la
duracion de los pulsos ya que se integrara toda la sefial a medida
que los pulsos se propagan a lo largo del eje z (ver Fig. 3.9).

El manejo del angulo de cruce permite variar la extensién de la
traza espacial y asi permitir trabajar con una transformacion entre
tiempo y longitud no tan exigente para pulsos muy cortos (Fig.
3.10).

Fig. 3. 9. Integracion
4 temporal de la sefial
1) espacial a lo largo de
la propagacion I(z) y
en el eje perpendicular

I(x).

..f—*"’“”/ Rme o
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a=5° a=15° o =30°

Fig. 3.10. Influencia del angulo de cruce sobre
la extension de la traza espacial.

3.6. Haces contrapropagantes

Supongamos de nuevo pulsos de forma rectangular de duracion T
que corresponde a una extension cT/n dentro del material no lineal.
En la Fig. 3.11 se representan pulsos de duracion T, en
instantaneas cada T/5, desde —T hasta T después de la colisiéon. Un
pulso se propaga de izquierda a derecha (azul) y el otro lo hace de
derecha a izquierda (verde) ambos con velocidad c/n. La integracion
de toda la intensidad emitida se muestra en la traza de abajo donde
se observa que el ancho total a mitad de altura es significativamente

menor que cT/n.
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Z (cTm)

Fig. 3.11. Representacion
simplificada de la sefial de un
correlador espacial con haces
contrapropagantes. La
integracidén sobre un tiempo
prolongado de la intensidad
emitida por el material no lineal
(en este caso fluorescencia
inducida por absorcién de 2
fotones) contiene la informacion
I(z) sobre la duracién del pulso.

T T T T T T T r )
20 45 10 05 00 05 1.0 15 20
z(cT/n)

Un muestreo mas fino hubiera conducido al resultado (3.1b),

Az(FWHM)= T,
2n
y para un pulso de forma cualquiera,
AZ(FWHM)=-ST,
2ny

donde y depende de la forma del pulso, como ya se ha mencionado.

3.7. Absorcion de dos fotones en materiales semiconductores

En 1992 Takagi, Kobayashi, Yoshihara e Imamura mostraron que la
fotoconductividad de ciertos semiconductores (Si, GaAsP y CdS)
mostraba un comportamiento no lineal capaz de ser utilizado en
autocorreladores. En 1997, Ranka et al, utilizaron este fendmeno
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en un fotodiodo de GaAsP para caracterizar pulsos de 6 fs con un
dispositivo extremadamente simple y econémico (Fig. 3.12).
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Fig. 3.8. Diagrama de un autocorrelador basado en la
absorcidn de 2 fotones en un LED.

En un aislante o semiconductor, la absorcidén de la luz sélo puede
ocurrir si la energia del foton es mayor que la energia de banda
prohibida. Por lo tanto, el AsGaP del LED de la Fig. 3.9, con una
brecha de 2.18 eV, es transparente a los pulsos de 800 nm, con
fotones de 1,52 eV (Fig. 3.13).

Sin embargo, este material puede mostrar una absorcion de dos
fotones considerable en 800 nm (Fig. 3.14).

f Fig. 3.13. Absorcién del
g, f AsGaP en un LED con
i /i emision verde (Emision
S P Peak wavelength: Typ 570
: f e[ 2f2eV nm, Spectral line half width:

/g’ Typ 20 nm).
4
T Veenm)
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valence band

3.8. Conclusiones

La no linealidad asociada a la absorcién de dos fotones (2PA) a
mostrado ser habil para emplearla en dispositivos capaces de
caracterizar PUL mediante técnicas de autocorrelacion Optica.
Tanto la fluorescencia o la fotoconductividad en semiconductores
inducidas por la 2PA son capaces de caracterizar PUL de manera
totalmente analoga a los dispositivos que emplean generacion de
segunda arménica.

Los correladores espaciales permiten operar sin partes méviles. Los
mas comunes utilizan dos haces que se cruzan formando un angulo
pequefio, de manera tal que se magnifica el ancho de la traza.

En nuestro caso se ha elegido un arreglo de haces
contrapropagantes por la disposicién experimental encontrada en el
espectrometro de THz donde se debia encontrar la coincidencia de
los pulsos. Como medio no lineal se empleara una solucién de
rodamina B que presenta fluorescencia inducida por absorcién de
dos fotones de 800 nm.

El uso de haces contrapropagantes tiene la dificultad de generar
trazas de extension reducida por o que su registro se debe hacer
con sistemas 6pticos de cierta magnificacion.
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4. Resultados experimentales

Los resultados experimentales que se presentan en este trabajo
fueron obtenidos durante las primeras etapas del montaje de un
espectrometro de THz que opera con antenas fotoconductoras
excitadas con PUL de 100 fs. .

Se muestra un diagrama del espectrometro.

M1 — M7: espejos para PUL. Thor Lab o Newport

BS: divisor de haz Newport Spectra Physics

L1 — L2: lentes plano —convexa, con recubrimiento anti-reflectante
de 5 cm de distancia focal.

E. antena fotoconductora emisora polarizada con tension pulsada
variable entre 30y 70 V.

M1 || M5

pRs——
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D: antena  fotoconductora detectora; debe iluminarse
simultaneamente por el pulso de THz y por el pulso éptico. Genera
una tensién proporcional a la amplitud del campo eléctrico del pulso
de THz. Esta sefal se detecta con un amplificador Lock-In DSP,
Stanford ResearchSystems, modelo SR830.

T: trasladador de precisién con tornillo de 0,1” de avance por vuelta,
K2 CNC, modelo ZA8B00QR.

M: motor paso a paso de 4.000 pasos por vuelta. La combinaciéon M
— T permite alcanzar una resolucion de 0.365 um por paso.

Un aspecto clave de esta disposicion experimental es poder lograr
la coincidencia del haz de luz y el haz de THz en la antena
detectora D.

Para encontrar esta posicion, se quitaron las antenas, se montd una
celda de fluorescencia de dos fotones con Rhodamina B y se buscoé
el lugar donde se produce la coincidencia de los pulsos.

n
==

Se utilizd una camara (mal denominada microscopio) provista de
una lente de distancia focal corta y un sensor CMOS para
fotografiar los pulsos. Las caracteristicas de este dispositivo son,
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- Sensor de imagen: 2 Mega Pixels

- Resolucion de captura: 1600 x 1280

- Resolucién de captura de video: 1600 x
1280

- Rango de foco: desde 10 mm a 500 mm

- Proporcion de aumento: 20 X hasta 200 X
- Interfaz en la PC: USB2.0

(a) (b)

En principio, resulté muy dificil poder observar la fluorescencia
debido al scattering de la radiacion IR (800 nm) en las particulas en
suspensiéon (a). Debe notarse que si bien la radiacién dispersada
(800 nm) resulta casi imperceptible a nuestros ojos, tiene la longitud
de onda en el maximo de sensibilidad del sensor CMOS de la
camara.

El scattering disminuyé considerablemente luego de filtrar la
solucién con una membrana de microporos (b). Para reducir adn
mas el scattering, se montd otra cubeta con solucion concentrada
de CuSOQO, en agua interpuesta entre la celda de fluorescencia y la
camara. La solucién es un filtro IR muy efectivo.

En la figura se observan los espectros de la transmision del filtro y
de la emision fluorescente.
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Mediante el movimiento del trasladador se logré producir la
superposicion de los pulsos en la zona central de la celda. La
lectura de la posicién del trasladador y la ubicacion de la celda en la
mesa de trabajo, se registraron convenientemente para proseguir
con el armado del espectrometro de THz. Queddé por lo tanto
cumplido el primer objetivo del trabajo planteado.

En lo que sigue se explora la posibilidad de medir la duracién del
pulso emitido por el laser Mai Tai mediante la fluorescencia de 2
fotones.

En la Fig. se muestra una fotografia en la que se observa la
fluorescencia. El sector del haz que ha sido seleccionado para ser
estudiado mediante el programa ImageJ, un software de
Procesamiento de Imagenes de acceso libre, esta indicado por el
rectangulo amarillo. Esta imagen esta rotulada 2pf-27.
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La superposicién de los pulsos cerca del centro del rectangulo, es
apenas perceptible. Las discontinuidades en la intensidad del haz
en los extremos del rectangulo marcan las paredes internas de la
celda que seran utilizadas como calibracion de distancias. La
longitud interna nominal de la celda es 1 cm pero no se conoce la
incerteza.

El perfil de intensidad que brinda Imaged para la parte de la imagen
limitada por el rectangulo e integrada sobre el eje vertical, se
muestra a continuacion,

0 a00 1000 1500
Distance {pixals)

El maximo a la izquierda se encuentra en 63 px y el maximo de la
derecha en 1553 px. Por lo que 1 cm resulta igual a 1490 px. La
escala de la fotografia es entonces,

0.00149 px/um
o)
alternativamente,
6.71 um/px
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A continuacion se brinda el perfil de intensidad en la zona de la

superposicon de los pulsos.

180

170

Gray Value

160

0 10 20 30 40 50
Distance (pixels)

Los datos suministardos por el programa ImageJ se trasladaron a
una hoja de procesamiento de datos para su analisis (SigmaPIot).

40

.. 2PF27 29

60 80
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Descontando el fondo y midiendo el ancho total a mitad de altura,
resulta que el ancho de la traza es aproximadamente 5 px, o 34
um, si utilizamos la escala calculada anteriormente.

| § 2p26jpg (25%)

La figura del costado | zsvmsps s e
muestra los resultados )
para otra experiencia
rotulada 2pf26.jpg, El
ancho de la traza es
similar al anterior y se
debe notar el contraste
reducido propio de una
situacion experimental
que denota fallas en la
alineacioén de los haces o
bien la diferente
intensidad de los mismos.
Para una situacion ideal ||
con haces de la misma
intensidad el contraste
entre el fondo y el
maximo debe ser 1:3.

40

Distance ipixzls)

INTENSIDAD
8 5 & 8

&

3
4

PIXEL

4.1. Medidas experimentales realizadas con la camara Nisuta

Resulta conveniente el uso de una camara con mayor aumento para
registrar la traza del pulso con una mayor cantidad de pixeles y asi
reducir la incerteza en la medida. Con este fin se adquiri6 una
camara Nisuta, con caracteristicas muy similares a las de la camara
usada anteriormente pero que permite alcanzar mayor aumento.
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Camara Nisuta

Color: RGB de 32 / 64 bits
- Velocidad de cuadros:"30f/s menos de 600
» Distancia de enfoque: Omm a 40mm

. Relacidn de magnificacion: 25X a 400x
«: Balance de blancos: Auto

Sistema operativo: Windows XP/Vista/7

Lamentablemente esta situacion impidio el uso de la estrategia de
calibracion que se utilizd anteriormente, esto es observar
simultaneamente los extremos de la celda que contiene el
colorante. Con la nueva camara, el campo de observacion de la
misma es mas reducido, y cuando los pulsos se superponen en el
centro de la celda, no se alcanzan a registrar los bordes de la
misma.

4.2. Nueva forma de calibracién

La nueva forma de calibracion, esto es determinar la distancia entre
dos puntos de la imagen en términos de la cantidad de pixeles que
los separa, se planteo en términos del desplazamiento del
trasladador que contiene el montaje experimental que utilizamos vy
que como se ha mencionado anteriormente es parte de un
espectrometro de terahertz que se estaba construyendo.

La figura de abajo representa el método de calibracién. Con el
trasladador en la posicidon A, los pulsos se intersectan en A’
Cuando el trasladador se mueve a la posiciéon B, la rama variable se
acorta y la superposicion de los pulsos ocurre en la posicion
desplazada B’. Se puede mostrar que cuando el carro se mueve
una distancia d, las trazas en la cubeta se separan en una distancia
d/n, donde n es el indice de refraccion del material en la celda.
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/
Rama fija
BS
Rama variable
i a
]
/ RIS
BS
A’ b

Una simulacién numérica, que se detallara en el Capitulo 5, sirve
para verificar este comportamiento; pulsos contrapropagantes de
100 fs se encuentran en el centro de la celda (x = 0) y cuando el
pulso de la rama variable se atrasa en 1000 fs, el encuentro ocurre

enx=-110 um.
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n 1.36 s
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Entonces si M es el nUmero de pixeles que separan las dos trazas
A’y B’y m es el numero de pixeles que corresponde al ancho totai
a mitad de altura de la traza de superposicién contra propagante de
los pulsos, el FWHM espacial de la traza , resulta,

, m _d
X‘ﬁxn’ (4.1)

El trasladador utilizado es un dispositivo de control numeérico
computarizado o CNC,
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Modelo ZA-QUAD 8 de la empresa K2CNC, con un movimiento
maximo de 8 pulgadas, una resolucion de 0.0005” y un paso de
0.1".

El trasladador se accioné con un conjunto de motor paso a paso, un
driver de micropaso y un encoder Optico, modelo DMX-UMD-23-3
de la empresa ARCUS Technology.

-

La caracteristica mas importante de este conjunto es que registra
4000 cuentas en el controlador o encoder Optico cuando el eje gire
una vuelta completa.

En resumen, 4000 cuentas del encoder equivalen a una vuelta del
eje 6 0.1 de avance en el tornillo del trasladador;, o sea, el
desplazamiento del carro resulta de multiplicar las cuentas del
encoder por 0.635 um/cuenta.

Estamos ahora en condiciones de analizar las imagenes obtenidas
con la nueva camara.

La figura de abajo representa los resultados obtenidos el 4 de
noviembre de 2011 para 3 posiciones del trasladador, indicadas por
las lecturas del encoder 0, 1000 y 2000.
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Los perfiles de intensidad de estas fotografias, obtenidos con el
programa ImageJ, resultan,
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La posicidn de la traza en funcién de la lectura del encoder se ha
graficado en la figura siguiente; de ella resulta que 1000 pasos en el
encoder equivalen a 154.5 pixeles.

Alternativamente, si 1000 pasos en el encoder equivalen a 635 um /
1.36 = 467 um, entonces la escala en la imagen es de
aproximadamente 3 um por pixel.

1250

1200 4
INTERPOLACION
1150
1100 4

1050 +

PIXEL

1000 -

950 A

900 +

850 T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500

ENCODER

Si bien la magnificacion resulta ahora mas del doble de la obtenida
con la otra camara, todavia no es suficiente para registrar una traza
interferométrica, que exigiria registros de una fraccion de longitud
de onda por pixel.

Si ahora analizamos en detalle la traza de la imagen 16-20-29
(encoder 0), se puede observar que el contraste es
aproximadamente 3:1, un resultado similar al esperado en la sefal
de autocorrelacion obtenida con la técnica convencional.
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Del uso de la ecuacién (4.1), con,
m =12.5 pix.,
M = 309 pix.,
d = 2000 cuentas x 0.635 um/cuenta = 1270 um,
n=1.36,

resuita,

m d 125 1270
X = — X — = X
M n 309 1.36

=38 um.

El ancho total a mitad de altura de esta traza resulta similar a la
obtenida anteriormente. Este resultado, lejos de verificar el
resultado representdé un toque de alerta sobre la calidad de las
mediciones. En efecto, el tiempo transcurrido entre una y otra
medida, habia hecho que el funcionamiento del laser MaiTai
cambiara sustancialmente desde emitir pulsos del orden de 80 fs a
emitir pulsos de aproximadamente 120 fs, como resultado de la
apertura de la cavidad sellada en razdn de un servicio de
mantenimiento.

Por esta razon se realizaron mediciones con otra camara provista
de una lente de mayor calidad que asegurara una mayor resolucioén.
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4.3. Mediciones con la camara PULNIX

Pulnix es una marca comercial de un fabricante de camaras para
uso industrial, medicina e investigacion que admiten la colocacion
de distintas lentes de calidad, mediante monturas tipo balloneta o
rosca.

Las fotografias siguientes fueron obtenidas con una lente de 50 mm
de distancia focal.

Encoder: 105918 Encoder: 108198

Las imagenes fueron analizadas con ImageJ y se obtuvieron las
trazas que permiten calcular la calibracién utilizando la ecuacion
41,
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De estos graficos se deduce que 2280 pasos del encoder equivalen
a 447 px en la imagen. Por lo tanto la escala resulta,

228070.635/447/1.36 = 2.35 um/px.

El andlisis detallado de estas imagenes permite calcular el FWHM
de la traza. Por ejemplo para la imagen 6 de esta serie, se obtiene
un FWHM de aproximadamente 22 um, un resultado
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sustancialmente menor al obtenido con las otras camaras, que
seguramente estan limitadas en su resolucion.

4 4. Conclusiones

Se ha instrumentado un método que permite registrar la traza
espacial de la fluorescencia inducida luego de la absorcion de dos
fotones provenientes de Ila interseccion de dos pulsos
contrapropagantes.

125

120 —@&— imagen6

FWHM =~ 9.5 px
115 - FWHM ~ 22 4 um

Intensidad, u. a.

110 A

105 T T T T
380 390 400 410 420 430

Pixel

Se han ensayado tres camaras diferentes y dos estrategias distintas
de calibracion de la escala espacial. Los registros obtenidos con la
camara Nisuta correspondieron a los experimentos mas cuidadosos
en cuanto a la preocupacion de igualar la intensidad de los dos
haces contrapropagantes y por lo tanto el contraste obtenido en las
trazas es el mas realista. Sin embargo la resolucién obtenida
posiblemente limite la medida del ancho de la traza. Los resultados
correspondientes a la camara Pulnix, por el contrario, muestran una
mejor resolucidon pero con un contraste bajo, debido a diferencias en
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las intensidades de los haces 0 a deficiencias en la alineacion de
los mismos.
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5 » Resultados experimentales — segunda parte

En este capitulo se hace la interpretacibn de los resultados
obtenidos sobre la base de dos modelos, uno tebrico y otro
computacional. Los dos consideran el realce de la sefial de
fluorescencia en la zona en la que coinciden dos pulsos
contrapropagantes. Los modelos deben reproducir la forma, el
ancho y el contraste de la sefial espacial experimental. El modelo
numérico se puede utilizar con pulsos de cualquier forma, sin y con
chirp. EI modelo teérico se ha explicitado para pulsos con
envolvente gaussiana y se limita al ancho de la sefial espacial. Si
bien el resultado se puede extender a pulsos con otras formas, no
se han analizado exhaustivamente los efectos que se pueden
producir en el contraste y en la influencia del chirp.

El capitulo termina con las conclusiones generales del trabajo.

5.1. Introduccion

En este capitulo se manipulan puisos que se propagan sobre una
recta (eje x) en sentidos contrarios. La intensidad de cada uno tiene
una extensién total a mitad de altura (FWHM) en el vacio o en el
aire gue se indicara con X; su duracién T sera entonces, 7 = X/c. En
un liquido de indice de refraccion n, la duracién no se altera, pero la
extension espacial se comprime hasta X/n, por la disminucién en la
velocidad de propagacion desde ¢ hasta ¢/n.

X Xn Xn
¥ il A
(@ (b) (<)

Fig. 5.1. Representacion fotografica de un pulso de duracion Ty extensién espacial X.
a) Al llegar el borde de adelante a la zona de transicion entre dos medios. b) Al llegar
el borde de atras a la zona de transicion entre dos medios; el borde de adelante solo a
recorrido la distancia X/n. ¢) De aqui en mas, el pulso no se deforma y se propaga con
una extension X/n
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5.2. Pulsos contrapropagantes

.(X, t) E(x 1 .

Fig. 5.2 Dos pulsos contrapropagantes en una cubeta.

En cualquier lugar de la cubeta y en cualquier tiempo, el campo
eléctrico sera,

E(x,t)=E"+E",
y la intensidad instantanea resulita,
I f)oc(E*+EY.

Por lo que la sefial de fluorescencia, luego de la absorciéon de dos
fotones, sera

S(x,t)oc I* o (E+ +E‘)4.

Cualquier detector que registre la fluorescencia, por ejemplo un
fotodiodo, un chip CCD o una pelicula fotografica, tiene un tiempo
de respuesta mucho mayor que la duracion de cada pulso individual
y que el tiempo que separara el paso de un pulso y del otro, si son

repetitivos, por lo tanto la sefal, en cada punto de la cubeta, integra
o suma todas las contribuciones instantaneas,

S(x) oc tzﬁEJr + E‘)4dz‘.

{=—00

(5.1)

La ecuacidon 5.1 sera utilizada en la construccidon del modelo
numérico y en la del modelo analitico.

5.3. Modelo Numérico

Utilizaremos pulsos gaussianos con anchos FWHM indicados por T
(temporal) y X (espacial). En estas condiciones podemos escribir
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para el campo eléctrico de un pulso que se desplaza de izquierda a
derecha,

(x—vt)2 2]n(2)(x_w)2

2In(2)~— - .
Y sen[k(x—vt)+ ¢, |=Eje X senlkx — oyt + ¢, ],

E*(x,f)=E,e

y para el pulso que se propaga de derecha a izquierda,

(x+vr)? wian (x+wt)?

E (x,t)= Eoe- Xt sen[k(x+vt)+¢_]=E,e Xt sen[kx + wyt +¢_],

Si elegimos el origen de la coordenada espacial en el lugar donde
coinciden los pulsos en f = 0, las fases ¢. y ¢.son nulas

Se realizaron simulaciones de la ec. 5.1 en una hoja de calculo
SigmaPlot utilizando las versiones 7, 8, 10 y 11. Alternativamente se
empleo el programa MatLab para controlar la consistencia de los
resultados. La estrategia del calculo fue la siguiente,

1) En una grilla x-t se discretizaron los valor con un paso 6x y 6t,
entre los limites Xmax/2 ¥ Xmax/2, para Xy -tmax/2 y tmax/2, para el
tiempo. Valores tipicos para estos parametros se muestran en la
tabla siguiente,

Xmax, LN tmax, fs Ox, pm ot fs Numero de
puntos
Alta 200 1000 0.2 1 10°
resolucion
Baja 100 500 1 1 50.000
resolucion

2) Una vez calculados los N valores de S(x. t) se suman todos los
numeros sobre una columna para calcular S(x),

3) Se disminuye la resolucidén espacial hasta hacerla compatible con
la resolucién del medio de registro.

La salida del programa de calculo es una matriz donde cada
columna representa la sefial en funcion del tiempo y cada fila la
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senal en funcidn de la posicidbn en la celda. La representacion
tridimensional de S(x, t) se puede ver en la Fig. 5.3.

BHEABOOENO

alx, 1) v a

Fig. 5.3. Senal S(x, t) que resulta de la colision de dos pulsos contrapropagantes de
100 fs en una cubeta con etanol.

Si bien esta representacién tridimensional resulta atractiva desde el
punto de vista tedrico, no es util para comparar con los resultados
experimentales registrados en este caso con un chip CCD o CMOS
gue queda abierto un tiempo muy grande. Si sumamos todos los
valores sobre una columna, podremos tener una mejor
aproximacion a la traza registrada por la camara. Liamaremos S(x)
o traza a esta sefal. La Fig. 5.4 muestra los resultados para grillas
con diferentes resoluciones espaciales.

800

uka resslucion

Sl u a
S(x) u. a.

200

-40 -20 0 20 40

X wm
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Fig. 5.4. Traza espacial S(x) para tres resoluciones espaciales; la linea suave, en el
grafico de la derecha corresponde a un promediado cada 5 um.

Aun en el caso de baja resolucién (1 um), se distinguen las franjas
de interferencia y el contraste propio de estos registros. Como en la
mayoria de los casos la éptica o el medio de registro no tiene la
capacidad de resolver las franjas, hemos simulado este fenémeno
mediante un promediado sencillo de varios valores consecutivos.
La Fig. 5.5 muestra un promediado que simula una resolucion de 5
um junto a un ajuste gaussiano.

180

160 ® Resolucién : 5 um

ajuste gaussiano
f=y0+a*exp(-.5*((x-x0)/b)"2)
140 b=6.791990
X=2b(2In2)"0.5=15.99 mpum

120

100

INTENSIDAD, u. a.

60

-60 -40 -20 0 20 40 60

Este resultado parece mostrar que la traza espacial que generan
pulsos gaussianos es también gaussiana. El ancho FWHM espacial
que corresponde a pulsos de 100 fs en etanol resulta
aproximadamente 16 um. Repitiendo la simulacidon para pulsos de
diferente duracion se obtienen los resultados de la Fig. 5.6. El
resumen de los resultados que vinculan la duracién de los pulsos
con el ancho FWHM de las trazas espaciales permite escribir la
transformacién, valida para pulsos gaussianos en etanol,

T(fs) = 6.41x X (um).
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Un hecho muy importante que hay que estudiar es la influencia de
la diferente intensidad de los pulsos contrapropagantes sobre las
caracteristicas de las trazas, especialmente el contraste y el ancho.
La Fig. 5.7 (a) muestra como el contraste disminuye al reducirse la
amplitud de uno de los pulsos. Sin embargo el ancho de la traza no
cambia como puede verse en la Fig. 5.7 (b)." En este Gltimo caso
las trazas se han normalizado y se ha restado el fondo para su
comparacion.
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Fig. 5.6. Variacion del ancho de la traza con la duracién de los pulsos gaussianos.
El inserto muestra la proporcionalidad entre ambos.
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Fig. 5.7. (a) Disminucién del contraste con la variacion de la amplitud de uno de los
pulsos. (b) Constancia del ancho de las trazas para distintas amplitudes de uno de los
pulsos.

5.4. Modelo Analitico

Repasemos el funcionamiento de un arreglo para caracterizar
pulsos provenientes de un generador con alta velocidad de
repeticion.

]

e
. ,Sq

Fig. 5.8. Autocorrelador clasico.
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Cualquiera sea la posicion del elemento no lineal (cristal doblador,
absorbente de dos fotones, etc) el campo eléctrico sera,

E(t,t)=E +E,,

y la intensidad instantanea resulta,
I(t,7) < (E, + E,)*.

Por lo que la sefal no lineal sera,
S(t,t)oc I* oo (B, +E,)*.

Cualquier detector que registre la sefal, por ejemplo un fotodiodo,
un chip CCD o una pelicula fotografica, tiene un tiempo de
respuesta mucho mayor que la duracion de cada pulso individual y
que el tiempo que separara el paso de un pulso y del otro, si son
repetitivos, por lo tanto la sefal, integra 0 suma todas las
contribuciones instantaneas, y sera proporcional a,

4}' -)6 {FE (1 ii'—' i - 'l-' iV i f 2y 1 ‘X'- B - sioT 2F -2
(5.2)

Esta forma de la sefal es muy parecida a la que hemos derivado
para los pulsos contrapropagantes y que esta materializada en la
Ec. (6.1).

Haremos una comparacién entre ambas configuraciones al menos
en el caso simple de pulsos de la misma amplitud y sin chirp.

Tanto (5.1) como (5.2) muestran franjas de interferencia, que como
ya hemos dicho se borraran parcialmente en el caso de que los
pulsos presenten chirp;

Para registrar (5.1) bastara con un solo pulso, mientras que (5.2)
exige un pulso para cada punto (1) del registro;

Si se promedian las franjas, (5.1) y (5.2) se pueden escribir,

S(x)ec _I(Iz(t—x/v)+12(t+x/v)+4](t—x/v)](t+x/v)) dl. (5.3)
S(7) j (212(t)+41(t)1(t—r)) dt. (5.4)
{=—00
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De nuevo estas sefiales reducidas son muy parecidas, sin embargo
hay una diferencia fundamental ya que la configuracién para la cual
es valida (5.4) corresponde a pulsos que se propagan en la misma
direcciébn, mientras que (56.3) es valida para pulsos
contrapropagantes. .

Los dos primeros términos en (5.3) dan origen a una sefial
uniforme, independientemente del lugar y que llamaremos fondo. El
tercer término es so6lo importante cerca del lugar donde coinciden o
se cruzan los pulsos. Si hacemos para cada valor de x una
transformacion,

t+x/v=t",
(5.3) se puede escribir,
S(x) J' (12(=x/v)+ 12 +x/v)) di+ j I (1=2x/v)I(1')dL, (5.4)

t=—0 t=—00

por lo que la senal espacial restada del fondo sera igual a la
autocorrelaciéon de la forma temporal de la intensidad con la
velocidad reducida a v/2. Por lo que, el ancho de la sehal sera la
mitad del ancho de la autocorrelacién de intensidad.’

Este ultimo resultado es el que estamos buscando ya que
proporciona un método sencillo para determinar la duracion del
pulso. Por supuesto que como en todos los métodos oOpticos, la
duracién dependera de la forma del pulso. Para pulsos gaussianos,
como los que se utilizaron en el modelo numérico resulta,

FWHM (traza espacial) = FWHM (autocorrelacion)/2 = V2 FWHM
intensidad /2.
Que trasladado a la duracion temporal queda,

X (FWHM de la traza espacial) = Tc/v2n, (5.5)
o, alternativamente,

T (FWHM de la intensidad del pulso) = v2n X, (5.6)
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Un pulso de 100 fs en etanol producira una traza de 15.6 um. Este
resultado esta en todo de acuerdo con el modelo numérico.

5.5. Comparacidn entre los resultados y las medidas brindadas por
Grenouille

Durante el periodo de funcionamiento del laser Mai Tai, desde su
instalacibn en setiembre de 2010 hasta marzo de 2013, se
realizaron tres mediciones de la duracion de los pulsos utilizando el
instrumento Grenouille UPM-8-50 USB de Swamp Optics, que
funciona con la técnica FROG.? Si bien ninguna de estas medidas
fue simultanea con los registros obtenidos con la técnica descripta
en este trabajo, los resultados nos pueden servir para hacer
algunas comparaciones entre los dos métodos y ponderar la calidad
de las mediciones brindadas por la nueva técnica.

La Fig. 5.9 muestra los resultados de las tres mediciones realizadas
con GRENOUILLE. La del 3 de mayo de 2010 corresponde al
funcionamiento inicial del equipo luego de su instalacién en
setiembre de 2009 por el técnico de la fabrica. Podemos estimar
que este comportamiento se mantuvo hasta abril de 2011, cuando
se realizd un ajuste de la alineacion de la cavidad, por parte del
técnico local de la empresa vendedora. El resultado obtenido el 22
de octubre de 2012 corresponde a la situacion posterior al servicio
mencionado. Por ultimo, en febrero de 2013 se realizé otro ajuste
en la cavidad, por parte de un nuevo técnico local.

No sabemos si la duracion de los pulsos se fue degradando
paulatinamente o si los cambios fueron producto de las
intervenciones puntuales.

Los resultados del ultimo ajuste no fueron satisfactorios y deben ser
corregidos. En resumen, la duracion de los pulsos se fue
degradando desde los 80 fs iniciales hasta unos 160 fs en la
actualidad. Como el ancho de banda de la emisién se mantuvo
practicamente constante en unos 13 nm, podemos decir que el
problema se debe a la compensacion incompleta del chirp
producido por la automodulacion de fase en la barra de zafiro y por
lo tanto debe ser corregido con el movimiento de los prismas del
compresor interno.
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Fig. 5.9. Mediciones con Grenouille.

La tabla siguiente compara estos resultados con las medidas
realizadas con las trazas espaciales de la fluorescencia de dos

fotones.
2010 2011 2012 2013
Grenouille | FWHM, |79.7 e? 123.8 160.3
fs
Camara | X, um 34+7
genérica | T, fs 218 + 45
Camara | X, um 38+3
Nisuta T, fs 244 + 19
Camara | X, um 22+ 2
Pulnix T, fs 141+ 12

Tabla 5.1. Comparacién entre los resultados de este trabajo y los
obtenidos con el instrumento Grenouille.
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Si comparamos el resultado obtenido con la traza espacial de la
camara Pulnix con la duracién medida por Grenouille, la diferencia
es alrededor del 13 %.

5.6. Conclusiones de este capitulo

Se ha demostrado que la traza espacial resultante de la
fluorescencia inducida por la absorcion de dos fotones en una
geometria de haces contrapropagantes se puede utilizar para
determinar la duracibn de pulsos ultracortos de luz.
Independientemente de la forma de los pulsos, el modelo numeérico
instrumentado mostré que el ancho de la traza espacial es menor
que el ancho de la autocorrelacidon de los pulsos. Para pulsos
gaussianos se ha mostrado que la duracidbn se debe calcular
mediante la aplicacion de la ecuacion 5.6.

Los modelos muestran que pulsos gaussianos deben generar trazas
espaciales gaussianas con contraste 1:3 si se borran o0 promedian
las franjas. Una discrepancia entre las amplitudes de los pulsos
contarpropagantes disminuye el contraste pero el ancho FWHM de
la traza no se altera. Este resultado es particularmente importante
en la caracterizacion de los pulsos.

Procesados los datos experimentales de acuerdo a los modelos
desarrollados en este capitulo se encuentra una buena coincidencia
con los encontrados con instrumentos muy elaborados y costosos.

5.7. Conclusiones generales de este trabajo

Este trabajo aporta un método extremadamente simple para
caracterizar pulsos ultracortos de Iluz (PUL) que recuerda el
funcionamiento de los correladores espaciales. Los correladores
espaciales permiten operar sin partes moviles pero los mas
comunes utilizan dos haces que se cruzan formando un angulo
pequefo, de manera tal que se magnifica el ancho de la traza. En
nuestro caso se ha elegido un arreglo de haces contrapropagantes
por la disposicion experimental encontrada en el espectrometro de
THz donde se debia encontrar la coincidencia de los pulsos.
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Como los PUL experimentan modificaciones a lo largo de su
propagacion, tanto en materiales lineales como no lineales, nos
hemos asegurado que ninguno de los dispositivos utilizados en los
experimentos realizados en este frabajo puedan alterar
sustancialmente las caracteristicas de los pulsos que empleamos.

Se ha analizado en detalle el fendmeno no lineal de fluorescencia
inducida por absorcién de dos fotones. Como medio no lineal se
empled una. solucidn de rodamina B que presenta fluorescencia
inducida por absorciéon de dos fotones de 800 nm.

Se destacan las diferencias entre la geometria poco usual utilizada
en el experimento y el funcionamiento de los correladores mas
usados en la caracterizacion de PUL. ElI uso de haces
contrapropagantes tiene la dificultad de generar trazas de extension
reducida por lo que su registro se debe hacer con sistemas 6pticos
de cierta magnificacion. Se han ensayado tres camaras diferentes y
dos estrategias distintas de calibracion de la escala espacial. Se ha
discutido la influencia de los parametros experimentales sobre los
resultados obtenidos, especialmente sobre el contraste de la traza y
el ancho del mismo.

Se ha desarrollado un modelo numérico computacional que simula
la sefial espacial que resulta de la superposicion antipropagante de
dos PUL en el medio no lineal. Se ha demostrado que la traza
espacial resultante de la fluorescencia inducida por la absorcién de
dos fotones en una geometria de haces contrapropagantes se
puede utilizar para determinar la duraciéon de pulsos ultracortos de
luz. Independientemente de la forma de los pulsos, el modelo
numeérico instrumentado mostré que el ancho de la traza espacial es
menor que el ancho de la autocorrelacion de los pulsos.

Los modelos muestran que pulsos gaussianos deben generar trazas
espaciales gaussianas con contraste 1:3 si se borran o promedian
las franjas. Una discrepancia entre las amplitudes de los pulsos
contarpropagantes disminuye el contraste pero el ancho FWHM de
la traza no se altera. Este resultado es particularmente importante
en la caracterizacion de los pulsos.

Procesados los datos experimentales de acuerdo a los modelos
desarrollados se encontrd6 una buena coincidencia con los
brindados por instrumentos muy elaborados y costosos.
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