F 530A: Instrumentacao I

Desenho e Construgao de um
Amplificador Paramétrico Optico

Aluna: Larissa Lubiana Botelho 117564 larissalbotelhox(arroba)xgmail.com

Orientador: Prof. Dr. Lazaro Aurélio Padilha Junior
padilhax(arroba)xifi.unicamp.br

Prof. Dr. René Alfonso Nome Silva

Coordenador: José Joaquin Lunazzi




Resumo

Fizemos um estudo da literatura introdutoéria aos conceitos da espec-
troscopia resolvida na escala de femtosegundos. Em seguida, desenvolve-
mos um autocorrelador combinando feixes de laser de 800nm com 800nm
com geracao de segundo harménico (400 nm) como uma introdugao pra-
tica. Como principal trabalho, desenvolvemos um amplificador paramé-
trico 6ptico ndo-colinear (NOPA, na sigla em inglés) com geragao de luz
branca continua — que permite analises espectroscopicas de diversas mo-
léculas dada sua larga faixa espectral - e de segundo harménico, ambos
a partir de feixes de 800nm. Esta etapa foi subdivida em duas partes:
construgdo com a linha de atraso na geragao de luz branca (WLG, na
sigla em inglés) que se mostrou ineficaz dada a sensibilidade da geragao
luz branca (critica com relacdo ao alinhamento) e que foi aprimorada com
a realocagao da linha de atraso na geragao de segundo harmoénico (SHG,
na sigla em inglés), que corresponde & segunda etapa. A montagem do
NOPA foi concluida, restando a caracterizagdo do tempo zero. Por fim,
caracterizamos a luz branca gerada em agua e em um cristal de safira,
afim de verificar qual era mais estavel e, portanto, mais eficaz para mon-
tagens Opticas. Nestas atividades a aluna aprendeu a operar um laser de
femtossegundos, o manuseio e utilizagdo de espectrometros, o processo de
geragao de segundo harmoénico em cristais nao-lineares, a geragao de luz
branca continua e coerente a partir de laser de femtossegundos e desenhou
e construiu instrumentos a laser utilizando 6ptica linear e nao-linear.

1 Introducao

A descoberta da geragido de segundo harmonico a partir de um laser de frequén-
cia bem definida, por Franken et al. em 1961, é comumente tomado como o
inicio do campo conhecido como 6ptica nio-linear¥, que consiste no estudo de
fenémenos que ocorrem devido & mudancas nas propriedades 6pticas causadas
pela presenca de luz intensa. A ndo linearidade destes fendmenos esta relaci-
onada com o fato de que a resposta de um material em relacdo a um campo
elétrico aplicado é nao linear com a intensidade deste.

Podemos expandir a dependéncia da polarizagdo (densidade de momentos
de dipolo) de um material, P(t), com o campo elétrico aplicado, E(t), em uma
série de poténcias(4,

P(t) = e [XVE@) + xPE2(t) + xPE3 (1) + ] = Py(t) + Py(t) + Ps(t) + ...
(1)
Onde x1, x2, x3 sao, respectivamente, a susceptibilidade linear, a suscep-
tibilidade 6ptica nao-linear de segunda e de terceira ordens; e P», P3 sao as
polarizagbes ndo-lineares de segunda e terceira ordens, respectivamente. Aqui,
por simplicidade, os campos P(t) e E(t) foram tomados como quantidades es-
calares. Além disso, note que foi considerado que a polarizagao, P(t), depende
apenas instantaneamente do valor de E, portanto, é também assumido que as
susceptibilidades nao-lineares sao constantes.



Desta forma, para campos poucos intensos, é possivel desprezar os termos de
altas ordens e ficar apenas com a primeira ordem, correspondente & éptica linear.
No entanto, para feixes muito intensos, nao é possivel desprezar os termos de
maior ordem da Equagdo (1), o que caracteriza o regime conhecido como éptica
nao-linear.

Para um laser com pulsos ultracurtos - pulsos de duracao temporal na ordem
de picossegundos (10712) ou menos -, é possivel acessar o regime nio-linear, o
que pode ser entendido, de maneira simplificada, por meio do fato de que potén-
cia elétrica de um laser corresponde a quantidade de energia por ele carregada
em um dado intervalo de tempo. Desta forma, para um mesma quantidade de
energia, quanto menor a duracao temporal de um pulso, maior a poténcia de
pico, e portanto, maior a intensidade.

A optica ndo-linear é imprescindivel para a espectroscopia resolvida na escala
de femtossegundos, indispensavel, por exemplo, para a comprovacao experimen-
tal da existéncia de um estado de transicao em reagoes quimicas por Zewail et
al.ll. Como um exemplo pratico, podemos citar a geracdo do segundo harmo-
nico:

Considere que um feixe intenso, representado abaixo, incide em um cristal
cuja susceptibilidade ndo-linear de segunda ordem, x(?, é ndo nula.

E(t) = Be ™" + c.c.
Neste caso, a polarizagdo nao-linear criada no material é dada por
P(t) = 2e0EE* + (g P E?e™% 1 ¢.¢)

Note que o segundo termo corresponde a geracao de radiagao com duas vezes
a frequéncia inicial, isto é, representa a geracao do segundo harmoénico. Ja o
primeiro termo nao leva a geracao de radiacao eletromagnética, uma vez que a
sua segunda derivada temporal zera.

Podemos citar, ainda, a geracao de luz branca-continua, também conhecida
como supercontinuo.

Na maior parte dos meios, no caso do aparato construido foi utilizado um
cristal de safira, existe um pico de potencia que pode ser encontrado acima do
qual o pulso é transformado em um continuo de luz branca. Uma forma pela
qual é possivel se obter tamanha intensidade é através do fenémeno de self-
focusing no qual toda a intensidade do feixe (que varia radialmente, uma vez
que o feixe é gaussiano) é concentrada em um tnico ponto, i.e., 0 material se
comporta como uma lente convergente.

Um processo 6ptico de terceira ordem pode ser escrito como

PO(t) = eox W E(t)* (2)
Sabendo que

E(t) = ecos(wt) (3)

E utilizando a relacdo cos®wt = icos?)wt + %coswt, obtemos
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PO(t) = Zeox(‘g)e(s)cos?)wt + Zeox(?’)e@)coswt (4)

Analisando separadamente cada termo da Equacdo (4), é possivel perceber
que o primeiro é referente & geragdo de terceiro harmoénico (saida de um feixe
com frequéncia 3w a partir de um feixe com frequéncia w). O segundo termo
da Equacdo (4) explicita uma contribui¢do ndo linear ao indice de refragio
experimentado por um feixe de uma dada frequéncia w.

O indice de refragdo, na presenga da nado-linearidade (causada pela alta
intensidade do feixe) pode ser escrito comon = ng + n2l, onde n é o indice de
refracdo usual, ny € a constante Optica que caracteriza a contribuicdo da nao-
linearidade 6ptica e é proporcional & y® e I é a intensidade da onda incidente,
que é proporcional & 2.

O processo de self-focusing ocorre gracgas ao indice de refragdo dependente da
intensidade. Ele pode ocorrer quando o feixe possui uma distribuigao transversal
de intensidade ndo uniforme e passa por um meio cujo ny é positivol); entdo
toda a intensidade é focada em um tunico ponto, ou seja, o material se comporta
como uma lente convergente. Este processo aumenta a intensidade incidente no
material em um dado ponto, possibilitando a geracao do supercontinuo.



2 Producao cientifica

2.1 Auto-correlador

Linha de atraso

Figure 1: Esquema final do auto-correlador desenvolvido no projeto. BS: divisor
de feixes de 4%; L1: lente com 100 mm de comprimento de foco (c.f.); BBO:
cristal BBO para SHG.

Ao longo de toda a construcdo do auto-correlador e do NOPA foi utilizado
um laser de Ti:Safira, da Coherent Mira e amplificador Coherent Legend, com
comprimento de onda de 800nm, energia de 1mJ por pulso e duragdao temporal
de 100fs. Lasers de Ti:Safira sdo lasers que possuem como meio de ganho um
cristal de safira (Al203) dopado com titanio e normalmente sdo bombeados por
um outro laser, este podendo ser lasers de ions argonio ou lasers de estado sélido
com duplicagdo de frequéncia, como os lasers de Nd:YAG (neodymium-doped
yttrium aluminium garnet, granada de aluminio itrio dopada com neodimio
), Nd:YLF (Neodymium-doped yttrium lithium fluoride, fluoreto de litio itrio
dopado com neodimio), e Nd:YVO (Neodymium-doped yttrium orthovanadate,
Ortovanadato de itrio dopado com neodimio). No caso do laser utilizado, o
bombeio é feito por Nd:YAG dobrado em 532 nm. Este laser foi utilizado ao
longo de toda a construgdo do NOPA por capacidade deste laser de gerar pulsos
ultracurtos.

A Figura 1 apresenta o esquema final do auto-correlador desenvolvido. Um
feixe de femtossegundos de 800 nm da fonte é dividido, por um divisor de feixes
de 4% (de intensidade), em dois feixes que seguem por trajetorias A e B e se
encontram no cristal BBO (um cristal de Beta Borato de Bério). O caminho A é



composto pela linha de atraso — uma plataforma manualmente movel — enquanto
que o caminho B é fixo. Note que, como os feixes devem ser combinados com
superposicao espacial e a0 mesmo tempo, i.e., a simultaneidade dos pulsos é in-
dispensével para a geragdo do sinal de auto-correlagdo, os caminhos A e B devem
ser do mesmo tamanho. O ajuste final das diferengas entre os comprimentos
dos caminhos é feito através da linha de atraso. A Figura 2 elucida a relacao
espacial e temporal envolvida em toda a espectroscopia resolvida na escala de
femtossegundos, apresentando o comportamento do sinal de auto-correlacao ao
transladar a linha de atraso.

tempo zero - 11,99 mm
12,01 mm (66,6 fs)
12,00 mm (33,3 fs)
——— 11,98 mm (-33,3 fs)
11,97 mm (-66,8 fs)

log (intensidade(unidade)/unidade)

360 380 400 420 440

Comprimento de onda (nm)

Figure 2: Espectro do sinal de auto-correlacdo quando a linha de atraso se
encontrava no ponto zero (11,99mm), 12,00 mm que corresponde a um passo de
aproximadamente 33,3 fs (pela equegdo (3)), 12,01 mm (66,6 fs), 11,98 mm
(~ -33,3 fs) e 11,97 mm (~-66,6 fs).

Sabemos que para que ocorra a geracao do sinal de auto-correlagao a relagao
Aty = Atp

deve ser satisfeita. Sabemos, também, que At esté relacionado com AS pela



equacao
AS
At = —
c

Mas a velocidade da luz, ¢, é constante; assim, quando transladamos a linha
de atraso para longe do ponto zero (ponto no qual ocorre a geracdo do sinal de
auto-correlagio) — encontrado transladando a linha de atraso-, o AS do feixe que
passa pela linha de atraso (este podendo ser tanto o prova quanto o bombeio)
¢é modificado e, consequentemente, At do feixe também ¢é alterado, perdendo a
simultaneidade dos feixes e o sinal de auto-correlacao, como pode ser verificado
na Figura 2.

A caracterizagao do sinal de auto-correlacao finalizou esta etapa introdutoria.

2.2 NOPA

O processo de amplificacdo paramétrica 6ptica ndo-colinear tem como principio
basico a amplificacdo em intensidade de um feixe de baixa frequéncia e baixa
intensidade (feixe de prova) por meio de sua combinacdo, em um cristal néo
linear (no caso, um BBO), com um feixe de altas intensidade e frequéncia (o
bombeio), resultando em um terceiro feixe, denominado ocioso (Idler, em inglés),
que possui menor frequéncia que o prova e o bombeio.

No caso do NOPA desenvolvido, o feixe ampliado foi o feixe de luz branca
gerado em um disco de safira (Figura 3). A principio, por causa da baixa
poténcia passada pelo divisor de feixes utilizado — apenas 4% da intensidade — a
luz continua é utilizada como feixe de prova e, apds ser combinada com o feixe
de 400 nm no cristal de BBO, passa a ter maior poténcia (principio do NOPA)
e pode passar a atuar com o feixe de bombeio. A luz branca é caracterizada por
sua larga amplitude espectral, propriedade que justifica sua aplicagdo no estudo
espectroscopico de uma grande variedade de moléculas.

A construcgdo deste instrumento passou por duas etapas principais, sendo a
primeira corresponde & constru¢ao com a linha de atraso em WLG, a segunda
com a linha de atraso em SHG.

Na primeira etapa, o NOPA foi construido com o mesmo esquema do auto-
correlador, como pode ser observado na Figura 3.
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Figure 3: Esquema NOPA. BS: divisos de feixes de 4%; L1: lente de 100 mm
f.l.; S: disco de safira; L2:lente de 100 mm f.1.; L3: lente de 100 mm f.1.; BBOB:
cristal BBO para SHG com angulo de 29,2% L4: lente de 100 mm f.l.; BBO:
cristal BBO para SHG de 32°.

Esta configuracao se mostrou ineficaz dada & sensibilidade da geragao de
luz branca, critica em relacdo ao alinhamento. Quando a linha de atraso foi
transladada, ocorreu uma grande variacao na luz branca, como pode ser obser-
vado no espectro na Figura 4.

Esta grande variacao é indesejavel uma vez que, quando os espelhos da linha
de atraso se encontravam mais proximos ao cristal, o espectro apresentou um
grande pico em 800 nm e uma pequena faixa espectral, o que vai contra o
principio da utilizagdo de luz branca por esta possuir largo espectro.
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Figure 4: Espectro referente &8 WLG na primeira configuracao do NOPA quando
a linha de atraso se encontrava em 0,00 mm, 12,50 mm e 25,50 mm.

Mesmo aprimorando o alinhamento, o problema na WLG persistiu, levando
a relocagdo da linha de atraso em SHG que acreditdvamos ser menos sensivel a
problemas no alinhamento.
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Figure 5: Esquema NOPA modificado. BS: divisos de feixes de 4%; L1: lente
de 100 mm f.1.; S: disco de safira; L2:lente de 100 mm f.1.; L3: lente de 100 mm
f.l.; BBOB: cristal BBO para SHG com angulo de 29,22; L4: lente de 100 mm
f.l.; BBO: cristal BBO para SHG de 322.

Os espectros da Figura 6 sdo referentes ao segundo harménico gerado no
BBOp— (Figura 3) e confirmam a menor sensibilidade deste em relacdo ao
alinhamento, uma vez que seus espectros sobrepostos evidenciam sua pequena
variacao quando a linha de atraso é transladada.
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Figure 6: Espectros ampliados referentes ao segundo harmonico gerado na se-
gunda configuracdo do NOPA quando a linha de atraso se encontrava em 0,00
mm, 0,75 mm e 1,5 mm.

Quando aumentamos a faixa de comprimentos de onda que podemos visu-
alizar na Figura 6, obtemos a Figura 7 e nesta podemos observar geragao de luz
entre 400 nm e 500 nm, que é uma regiao de dificil alcance.

O espectro na Figura 8 é correspondente & WLG e ndo é mais alterado dado
que, nesta montagem, a linha de atraso se encontra em SHG. Desta forma, o
problema com a instabilidade da luz branca foi resolvido com a realocacao da
linha de atraso, resultando em uma geragao estavel e que abrange uma larga
faixa de comprimentos de onda.
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Figure 7: Espectro referente & SHG na segunda configuracdo do NOPA.
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Figure 8: Espectro referente & WLG na segunda estapa da montagem do NOPA
(linha de atraso em SHG).

2.2.1 Relagao entre os angulos interno e externo prova-bombeio e a
orientagao do cristal de BBO

Existem diferentes formas de combinacdo de fase entre os feixes, i.e., existem
diferentes formas de combinacdo das polarizacoes dos feixes, — por exemplo, o
feixe de bombeio paralelo & montagem e o prova perpendicular & montagem —
dado que o cristal utilizado é birrefringente, i.e., possui diferentes indices de
refragao para as diferentes polarizacgoes.

A escolha do tipo de combinagao de fase depende do tipo de fendmeno en-
volvido, dos comprimentos de onda dos feixes e do tipo de material do cristal
nao-linear utilizado. Por exemplo, no caso de um amplificador paramétrico
optico (OPA, na sigla em inglés) na faixa do visivel e utilizando como cristal
nao-linear um BBO, a combinagao de fase do Tipo I é utilizada — prova or-
dinario e o bombeio extraordinéario, i.e., sdo perpendiculares entre si. No caso
do NOPA, a combinacao de fase do Tipo II, onde ou o feixe de prova ou o Idler
é paralelo ao feixe de bombeio, é utilizada

Com isto em mente, como é possivel observar na Figura 9], existe um angulo
6timo (3,79) — para a orientagdo do BBO com 6 ~ 31, 3°- interno ao BBO, de tal
forma que a faixa do feixe de prova que pode ser amplificado é consideravelmente
maior que os demais. Este angulo interno nao pode ser diretamente medido, mas
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com o auxilio da Lei de Snell, podemos alcangar este dngulo por meio do angulo
externo que pode ser calculado com simples geometria.
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Figure 9: Relagdo entre os comprimentos de onda do feixe de prova que podem
ser ampliados, a orientacdo do cristal de BBO e os angulos entre os feixes de
prova e bombeio internos ao cristal - para combinacao de fase do Tipo I e feixe
de bombeio de 400 nm®l.

2.2.2 Sobreposicao espacial dos feixes

Uma vez garantido que os tamanhos dos caminhos percorridos pelos feixes sao
0os mesmos, ainda precisamos garantir a sobreposicao espacial destes, de tal
forma que eles sejam combinados no mesmo local e ao mesmo tempo. Uma
sobreposicao espacial efetiva pode ser obtida mais facilmente através do cone
de superfluorescéncia. Quando este for alcancado, devemos posicioné-lo de tal
forma que o feixe de prova se sobreponha ao anel exterior formado, como mostra
a Figura 102, Desta forma, esta é uma parte por vezes problemética, uma vez
que é necessario trabalhar o angulo entre os feixes sem se perder o fené6meno da
superfluorescéncia.
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Figure 10: Sobreposicio espacial entre os feixes prova e bombeiol?.

Sabemos que a superposi¢ao temporal foi alcancada, uma vez que foi possivel
visualizar o sinal de auto-correlacao. No entanto, apesar a obtencao do cone de
superfluorescéncia — que pode ser observada na Figura 11 -, a superposi¢ao
espacial nao foi alcancada.
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Figure 11: Fotografia do cone de superfluorescéncia obtido.

Podemos citar como possiveis causas da ineficicia em se obter a superposi¢ao
a répida divergéncia do feixe de luz continuo, que além de cortado pelas lentes,
chegava com um raio muito grande ao BBO da Figura 5,dificultando a super-
posicao espacial e a dificuldade da superposi¢dao do feixe continuo com o cone
sem a perda do fenomeno de superfluorescéncia. Todas estas possiveis causas
sao claramente ilustradas pela Figura 12.
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Figure 12: Fotografia do cone de superfluorescéncia em conjunto com o super-
continuo gerado.
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2.3 Estudo da estabilidade da luz branca gerada em um
cristal de safira e em agua

L1 3 L2

_ L
- \

Detector

Figure 13: Esquema utilizado para anélise da estabilidade da luz branca con-
tinua gerada. L1 e L2: lentes com distancia focal de 200mm; S: disco de safira
de 1lmm de espessura ou cubeta de 1lcm de caminho éptico com agua destilada;
Espectrometro: OceanOptics.

Sabemos que a energia de um féton deve ser exatamente igual & diferenca de
energia entre os estados excitado (orbital de mais alta energia, mais externo)
e fundamental de uma molécula ou &tomo, para que ocorra a transicdo. Desta
forma, se a luz continua - que apds passar pelo NOPA atuarad como feixe de
bombeio - for instavel, a excitagdo pode ser comprometida e a anélise espec-
troscopica ineficaz. Portanto, o estudo da estabilidade da geragao de luz branca
é indispensavel.

Para diversos comprimentos de onda, foi testada a estabilidade do supercon-
tinuo gerado em agua e em um cristal de safira em um esquema simples como
na Figura 13.

Visualmente, o supercontinuo gerado em agua era mais instével que o gerado
em safira. Foi possivel observar a olho nu oscilagoes na luz branca gerada em
4dgua. Esta aparente instabilidade em comparacao a luz gerada em um cristal
desafira é confirmada no espectro da Figura 14, no qual o supercontinuo foi
gerado a partir de 700nm.
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Figure 14: Espectro do supercontinuo gerado em safira e em agua a partir de
um feixe de 700nm.

No entanto, nao foi possivel fazer tal comparacao para os demais compri-
mentos de onda por causa da dificuldade em obter espectros representativos,
uma vez que a intensidade necessaria para a geracao de luz branca continua
aumenta conforme diminui o comprimento de onda, causando problemas com a
escala do espectrometro.

Apesar da maior instabilidade, a geracao de supercontinuo em agua apre-
senta como vantagem a auséncia do problema de queima do cristal, existente na
geragao em um disco de safira. Desta forma, é possivel fornecer maior poténcia
para a geracao de luz branca continua em agua.

Foi testada, ainda, a geracao de supercontinuo a partir de um feixe de 560nm,
no entanto esta ndo se mostrou eficaz em agua ou mesmo no disco de safira,
provavelmente por causa da baixa intensidade disponivel do feixe neste compri-
mento de onda.

3 Conclusao

Este relatorio apresenta avancos na montagem de um instrumento de espectro-
scopia de fluorescéncia resolvida no tempo na escala de femtossegundos. Os
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principais avangos foram a montagem do auto-correlador, sua adaptagao para
inclusao de um dobrador de frequéncias na linha de bombeio e gerador de luz
branca na linha de prova. Ambos os feixes foram combinados com dois obje-
tivos: (i) geragdo do sinal NOPA e (ii) espectroscopia de bombeio e prova com
duas cores.

A aluna apresenta profundo interesse na area de 6ptica nao-linear, tendo feito
duas iniciagoes cienticas na area: a primeira sob a orientagdo do Prof. Dr. René
Nome do Instituto de Quimica da UNICAMP em parceria com o Instituto de
Fisica Gleb Wataghin, com a construc¢ao de um amplicador paramétrico éptico
nao-linear (NOPA, na sigla em inglés) - trabalho aqui apresentado-, e a segunda
também sob a orientacdo do Prof. Doutor René Nome e sob coorientac¢ao do Dr.
Ricardo Samad, no Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, na geracao de
altos harmonicos (HHG, na sigla em inglés). Esta disciplina ofereceu uma grande
oportunidade para aprofundar o conhecimento em instrumentagao e em 6ptica
nao-linear, apresentando a chance de aprender mais sobre os processos fisicos
envolvidos no aparato 6ptico bem como sobre a montagem e funcionamento
do mesmo, aparato, o qual, é de grande importancia para pesquisas de base,
de ciéncia de materiais, bem como pesquisas e aplicacoes industriais por sua
capacidade de gerar feixes de luz coerentes em diversos comprimentos de onda
a partir de uma fonte de laser de frequéncia fixa.

4 Avaliacao de Desempenho feita pelo Docente

A aluna Larissa Botelho esteve presente na maioria das reunides de grupo e
tem trabalhado no laboratoério desenvolvendo o projeto inicialmente proposto.
Note que o relatério versa, em grande parte, sobre o trabalho feito pela Larissa
durante sua IC em 2014 e ndo no que temos feito ultimamente no laboratoério.
Ocorre que foi preciso comprar varias pecas para a montagem e a entrega dessas
pecas atrasou, por isso a montagem ainda nao esté feita. Todavia, os testes com
a geracao de luz branca, que é o primeiro passo para o projeto, ja foram feitos.
Por fim, posso afirmar que a Larissa teve o comprometimento esperado com o
projeto e aprovo tanto seu desempenho quanto o relatério apresentado.

Prof. Dr. Lazaro A. Padilha Junior Departamento de Eletronica Quéantica
IFGW /UNICAMP

5 Referéncias Bibliograficas

[1]Baskin, S. J.; Zewail, A. H. Freezing atoms in motion: principles of femto-
chemistry and demonstration by laser stroboscopy. Journal of Chemical Edu-
cation, Vol. 78, No 6, p.737-751, Jun 2001.

[2]WILSON, K. Guide to NOPAS.

[3]CERULLO, G.; SILVESTRI, S. Ultrafast Optical Parametric Amplifiers.Review
os Scientific Instruments, Vol. 74, No 1, Jan 2003.

[4]BOYD, R. W. Nonlinearoptics, Terceira edi¢do, AP, 2008, p.1-3.

20



[5]Brodeur, A.;Chin, S. L.Ultrafast White-Light Continuum Generation and
self-focusing in transparent condensed media. J.Opt. Soc. Am. B, Vol. 16, No
4, p.637-650, Apr 1999

21



