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RESUMEN:

Se presentan diversos modelos y algoritmos para caracterizar el comportamiento de un
fotopolimero como material de registro holografico. Dicha caracterizacion se realiza
principalmente mediante el registro de redes holograficas en el material. Por un lado se estudia la
propagacion de la luz dentro de las estructuras periddicas almacenadas y por otro la formacion del
holograma en el material. Para constatar la validez de los modelos propuestos se presentan
diversos experimentos realizados con un fotopolimero basado en polivinilalcohol/archilamida.

Palabras clave: Holografia, Materiales de registro holografico
ABSTRACT:

In order to characterize the behavior of photopolymers as holographic recording material some
models and algorithms are presented. Holographic gratings with different spatial frequencies are
recorded to characterize the material. The research has two main goals, the study of the light
propagation inside periodic structures recorded in the materials and the modeling of the hologram
formation in photopolymers. To check experimentally the models and algorithms proposed we
use a polyvinylalcohol/acrylamide based photopolymer.
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1. Introduccion

Muchos analistas de la realidad coinciden en
denominar a la época actual como la era de la
informacion y la globalizacion. La informacion, con
la mejora de las comunicaciones, ha llegado a
millones de hogares donde hace unos afios era casi
inimaginable intuir su presencia fuera de formatos
tradicionales como la prensa escrita, la radio o la
television. Actualmente se puede constatar la
facilidad para acceder con inmediatez a gran
cantidad de datos desde casi cualquier lugar del
planeta. La posibilidad de consumir y generar tanta
informacion ha creado, a su vez, un problema
acuciante: la necesidad de dispositivos capaces de
almacenar grandes cantidades de datos. Los
fotopolimeros son unos materiales interesantes en
aplicaciones de almacenamiento de informacion
como base de las denominadas memorias
holograficas [1-3]. Mediante su uso se pueden
obtener altos rendimientos en difraccion, ademas su
elevado espesor los hace capaces de almacenar
grandes densidades de informacion. Los prototipos
comerciales mas conocidos de memorias
holograficas han sido presentados por las empresas
Inphase [4] y Aprilis [5].

Los fotopolimeros son capaces de formar
peliculas de altos espesores con control de los
mismos (incluso mas de 1 mm de espesor [6]),
presentan bajo ruido, buena sensibilidad espectral,
altas eficiencias en difraccion y un coste econdémico
muy bajo. Por estas razones, en los Ultimos afios se
han estudiado intensamente y algunos autores han
proporcionado diversos modelos tedricos que
estudian el comportamiento de estos materiales [7-
15]. Existen numerosas composiciones foto-
poliméricas capaces de almacenar hologramas [16-
22]. En la Universidad de Alicante se viene
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trabajando con éxito en la composicion de un
fotopolimero depositado en capas solidas basado en
acrilamida (AA) como mondmero y
polivinilalcohol (PVA) como binder [22], que ha
dado lugar a diversas tesis doctorales [23,24].
Dentro de este marco se realizo la Tesis Doctoral
titulada  “Modelizacion  del  comportamiento
holografico de un fotopolimero de polivinilalcohol /
acrilamida” [25] que ha sido galardonada con el
Accésit de la 1* edicion del Premio Justiniano Casas
a la Investigacion en Imagen Optica. En esta tesis
se amplian los estudios anteriores aportando un
cuerpo tedrico y experimentos para describir y
predecir el comportamiento genérico de los
fotopolimeros. De esta manera se puede
caracterizar de una forma general los materiales
fotopoliméricos para la adecuada obtencion de
memorias holograficas y otras aplicaciones
interesantes como el procesado de imagenes [26].

2. Material de registro y dispositivo
experimental

La fabricacion de la pelicula fotopolimérica tiene
un papel fundamental a la hora de estudiar las
propiedades del material [24,25]. De este proceso el
material de registro se podra especificar, dentro de
sus posibilidades, para la aplicacion deseada en
cada caso. El fotopolimero utilizado en este trabajo
posee espesores diferentes (entre 30 y 200 um) y
coeficientes de absorcion y scattering (menores del
2%). Se utilizan 6 composiciones quimicas que
proporcionan distintas caracteristicas al material
[25]. Para almacenar redes de difraccion (no
inclinadas) y caracterizar el fotopolimero se utiliza
un montaje holografico simétrico [25]. También se
mide el espesor de las muestras utilizando un
método interferométrico [27].
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3. Resultados y discusion

Los estudios realizados estan divididos en tres
apartados. En el primero se analiza la propagacion
de la luz en el material. En el segundo se proponen
diversos modelos para estudiar los diferentes
aspectos de la formacién del holograma en un
fotopolimero. En el tercero y ultimo se aplican los
modelos propuestos a un material basado en
PVA/AA.

3.a. La propagacion de la luz en el material

En este apartado se discute el cuerpo tedrico
necesario para analizar las redes de difraccion
almacenadas en fotopolimeros. Se comienza con el
estudio 'y comparacion de tres teorias
electromagnéticas para analizar el campo
electromagnético dentro de estructuras periodicas
como son la teoria de ondas acopladas de Kogelnik
(KOA), la teoria de ondas acopladas (OA) y la
teoria rigurosa de ondas acopladas (ROA) [28]. Se
compara su grado de validez para las redes
almacenadas en fotopolimeros valorando distintas
frecuencias espaciales, modulaciones del indice de
refraccion y los distintos 6rdenes de difraccion [29-
30].

De esta comparacion se extraen los siguientes
logros y resultados:

* El estudio de las redes almacenadas por
transmision en fotopolimeros se puede llevar a cabo
con la teoria KOA siempre que las frecuencias
espaciales sean superiores a 350 lineas/mm para
modulaciones de indice bajas (0.004) o redes con
frecuencias espaciales superiores a 500 lineas/mm
para modulaciones del indice de refraccion elevadas
(que para este material seran las superiores a 0.011)
(Fig. 1).

» Utilizando como base la teoria KOA se pueden
predecir  efectos  caracteristicos como la
sobremodulacion  del indice de refraccion
almacenadas experimentalmente en foto-polimeros
[29].

* La teoria KOA posee mas carencias notables
ademads de no predecir el comportamiento de la luz
dentro del material para frecuencias espaciales
bajas y modulaciones de indice elevadas. Al
considerar dos ondas propagandose en el medio,
unicamente predice la existencia de dos o6rdenes de
difraccion. El estudio de los érdenes superiores ha
de ser realizado con las teorias OA y ROA, cuyas
predicciones coinciden para los valores tipicos de
los fotopolimeros en el estudio de los érdenes 0 y
+1, pero no para los ordenes +1 y +3 cuando se
miden en el primer 4ngulo de Bragg. Por lo que en
el caso de existir discrepancias entre las dos teorias
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es necesario recurrir a la teoria ROA pues en ella no
se realizan aproximaciones.

* La no linealidad del material da lugar a una
distorsion en el perfil de la red almacenada. Este
efecto se manifiesta con la presencia de armoénicos
superiores en la red almacenada y la existencia de
ordenes de difraccion superiores (Fig. 2). Gracias a
la utilizaciéon de la teoria ROA se ha evaluado la
importancia de estos armdnicos. Como resultado de
este estudio se puede afirmar que Unicamente el
segundo armonico toma valores apreciables y que,
en cualquier caso, su valor es siempre menor que
1/6 del valor del primer armoénico. De esta manera
si se estudia el rendimiento de los o6rdenes 0
(rendimiento del haz transmitido) o del +1 (primer
haz difractado) en el primer angulo de Bragg
pueden despreciarse los drdenes superiores para la
aplicacion de la teoria ROA [31-32].

1.0 =

08 t 7 *
T i
- -
T 06 | o
E L
8 047 + KOA o
g | 7 - OA

02} —  ROA

0.0 e e e

0 10 20 30 40 50 680 70 80 90
d(wrn)

Fig 1. Rendimiento en difraccion del orden +1, en el
primer angulo Bragg (de la red determinada) para redes

de transmision con una frecuencia espacial 500
lineas/mm y con una modulacion de indice n1 =0.011.
1.0
@ 08 | T B
I~ —tear
£
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Fig.2.- Rendimiento en difraccion del tercer orden para
una red almacenada por transmisién en un fotopolimero
basado en PVA/AA con una frecuencia espacial de 545
lineas/mm y un espesor de 140 pm medido alrededor del
tercer angulo de Bragg.
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Dejando aparte la comparacion entre las tres
teorias también se ha desarrollado un nuevo
algoritmo basado en la teoria ROA para explicar la
atenuacion del perfil de la red con el espesor que se
da en las redes almacenadas en fotopolimeros [33-

34]. Analizando las redes almacenadas en
fotopolimeros se consiguieron los siguientes
resultados:

* La atenuacion de la luz con el espesor hace
necesario la utilizacion de nuevos algoritmos para
estudiar las redes almacenadas en fotopolimeros.
En esta Tesis Doctoral se ha empleado un algoritmo
que considera una atenuacion exponencial de la
modulacion de indice con el espesor (ROAP). Con
esta teoria se pudo explicar el transito de un l6bulo
a otro en la respuesta angular de las redes, donde se
observa un levantamiento del minimo del
rendimiento en difraccion en los diferentes ordenes

(Fig. 3).

+ La utilizacion del algoritmo ROAP permite
diferenciar entre el espesor fisico y el espesor
optico o eficaz de las redes que marca la estrechez
de la respuesta angular y, por tanto, la capacidad de
multiplexado del material. Con lo que se pudo
concluir que, para wunas concentraciones de
mondémero y colorante fijas, existe un valor
maximo del espesor Optico independientemente del
espesor fisico que puede aumentar indefinidamente.
Por tanto, para un determinado espesor fisico, se
han de optimizar las concentraciones del material
para obtener espesor Optico determinado,
intentando tener también la mejor sensibilidad
energética.

Todos estos estudios sobre la propagacion de la
luz dentro de estructuras periddicas se han ido
complementando con algoritmos complementarios
cuya validez ha sido también contrastada [35-38].

0.012
= experimental

0010 I ___ineoretical
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o
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(a3}
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0002 +
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0.000
17.0
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Fig. 3. Rendimiento en difraccion del segundo orden
medido en el segundo angulo de Bragg, tanto datos
experimentales como teodricos, para una red de 545
lineas/mm y 160 pum de espesor almacenada en
fotopolimeros.
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3.b. Modelos de formacion del holograma

Una vez aclarada la manera de estudiar las redes de
difraccion almacenadas en fotopolimeros se pasé al
analisis en si de como se forman dichas redes en el
material. Se parte de las ideas propuestas por
diversos autores para desarrollar un modelo de
formacion de la imagen en fotopolimeros que sea lo
mas general posible. Para ello se analizan con
detalle los factores que influyen en dicho proceso,
teniendo en cuenta las aportaciones mas
interesantes de los modelos ya existentes. Todo esto
se utiliza para desarrollar un modelo general [39-
42] o completo para a continuacién proponer un
modelo maés sencillo y didactico [43]. De este modo
los logros mas importantes son los siguientes:

e Se han propuesto dos modelos para Ila
caracterizacion de la formacion del holograma en
fotopolimeros. Un primer modelo simplificado
donde se ha intentado reducir al minimo el nimero
de parametros ajustables y un segundo modelo
completo, en el que se ha intentado tener en cuenta
todos los pardmetros que intervienen en el proceso.

* El modelo simplificado posee la ventaja de
obtener soluciones analiticas para la modulacion de
indice en funcién del tiempo. Se considera una
difusion constante y una polimerizacion que
decrece exponencialmente con el tiempo.

Por ultimo, se ha analizado como afectan los
pardmetros que rigen la formacion del holograma
en fotopolimeros, estudiando cuales de ellos son
realmente importantes y por tanto es necesario
controlar con precision. Con este andlisis cabe
destacar los siguientes resultados:

* Se ha determinado la influencia de todos los
parametros que intervienen en la formacion del
holograma en fotopolimeros (la relacion entre la
difusion y la polimerizacion R, la polimerizacion kr
y 0, el tiempo de difusion 1p, etc.).

* Es interesante que los valores de R sean elevados
para conseguir modulaciones de indice mayores y
una mayor linealidad en el material.

» Para obtener mayores modulaciones de indice se
necesitan valores de ¢ bajos. No obstante, si el
valor de @ es nulo los resultados no son 6ptimos
porque todo monémero de las zonas oscuras
polimerizaria antes de llegar a las zonas iluminadas.

e La variacion del tiempo de difusion puede
cambiar un factor 1000 dependiendo del tipo de
fotopolimero, y determina en mayor medida el
comportamiento del material. La variacion de la
constante de polimerizacion es menor y por lo tanto
no tiene una influencia tan decisiva.
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* Los indices de refraccion que mas afectan al
rendimiento en difraccion final obtenido son el de
la matriz o “binder” y el del polimero. Por esta
razdn, tiene mucha importancia la longitud de las
cadenas de fotopolimero, cuya extension aumenta
considerablemente con la inclusion en Ia
composiciéon de mondmeros entrecruzantes.

* El indice de refracciéon del mondémero utilizado
no altera la modulacién de indice final en exceso,
pero si afecta a la pendiente de la curva de
rendimiento en difraccion en funcion del tiempo.

3.c. La caracterizacion de la etapa de registro en
un fotopolimero basado en PVA/AA

Una vez analizadas las distintas variables con las
simulaciones de los modelos tedricos de difusion,
se han aplicado a un fotopolimero en particular: Un
fotopolimero basado en PVA/AA desarrollado por
la Universidad de Alicante que posee como
colorante eosina amarillenta. Para caracterizar este
material se ha utilizado principalmente el modelo
simplificado, pues la inclusion de multitud de
parametros que no pueden ser determinados, en
principio, independientemente, hace que los valores
obtenidos carezcan de todo significado fisico. Se
busca la constatacion experimental de los resultados
tedricos expuestos en el apartado anterior utilizando
el fotopolimero basado en PVA/AA presentado en
el apartado 2. Se han analizado algunas
predicciones tedéricas como: la influencia de
introducir un monémero entrecruzante [44-45], la
diferencia de trabajar con una concentracion u otra
de trietalonamina (TEA), las causas de la existencia
de segundos armoénicos en la modulacion del indice
de refraccion [32,37], si la polimerizacidon es
directamente proporcional a la intensidad incidente
[46], la influencia del espesor [47], el mondmero
sobrante [48], diferentes tipos de iluminacion [49]
etc. Ademas se han constatado experimentalmente
las predicciones teodricas. De esta comparacion
entre modelos y experimentos cabe destacar los
siguientes logros:

* Se han caracterizado distintas composiciones y
espesores de fotopolimero sin monomero entre-
cruzante (Fig. 4).

* Se han caracterizado distintas composiciones y
espesores de fotopolimero con mondémero
entrecruzante. Observando que se producia un
aumento en la constante de polimerizacion y en el
indice de refraccion medio del polimero [44].

» Utilizando monomero entrecruzante se obtienen
mejores sensibilidades energéticas y mayores
modulaciones del indice de refraccion.
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Fig. 4. Rendimiento en difraccion (RD) en funcion del
tiempo de exposicion para una red de 97 um de espesor
grabada en un material con entrecruzante. Datos tedricos
proporcionados por el modelo simple (linea continua) y
datos experimentales (circulos huecos).

* Una de las caracteristicas de los hologramas
registrados en los fotopolimeros con entrecruzante
es su mejor conservacion [50].

» La difusion de las cadenas de fotopolimero esta
fuertemente condicionada por la concentracion de
TEA que modifica la difusion del polimero en el
material.

* La conservacion de la informacién almacenada
en fotopolimeros basados en PVA/AA se consigue
de una forma oOptima utilizando un mondmero
entrecruzante y exponiendo las redes a luz
ambiente, donde se pierde alrededor de un 20% de
la modulacion de indice alcanzada durante el
registro.

* Se ha desarrollado un método para obtener redes
de difraccion con altos rendimientos estables a la
luz. Este método consiste en conseguir redes con
rendimientos de difraccion maximos a partir de
redes sobremoduladas y el calculo del mondémero
residual proporcionado por el modelo [51].

* La presencia de los armonicos superiores
aumenta cuando aumenta el tiempo de poli-
merizacion, esto se ha podido observar con el
estudio de curvas saturadas y la utilizacion de la
teoria ROA.

* Se ha puesto de manifiesto la existencia de una
frecuencia inferior de corte predicha por el modelo
simplificado, confirmando la validez de dicho
modelo para redes de baja frecuencia al aumentar el
tiempo de difusion en un factor cuatro [46].

e Se ha comprobado la imposibilidad de obtener
una estimacion adecuada del parametro 7y
sometiendo el material a distintas visibilidades de
franjas y distintas intensidades (Fig. 5 y 6) [46].

© Sociedad Espaiiola de Optica



OPTICA PURA Y APLICADA. www.sedoptica.es

0,006
0,006
g
..E 0,004
4 ol
& 000
R &Vl 94
% 0,002 - Reeeys: 1
hh? ¥ +%We0 T
=5 SAED 55
0,001 o
i = WED 43
'
1]
o 50 100 150 200 0 300 350 400
Brposicion (miem®)

Fig. 5. Modulacion del indice de refraccion en funcion de
la exposicion para redes de frecuencia espacial 1125
lineas/mm grabadas en un material con la composicion
con mondémero entrecruzante. Para distintas visibilidades
de franjas (V=1, 0.94, 0.8, 0.7, 0.55 y 0.43) considerando
para las simulaciones teoricas (lineas continuas) el valor
de y=1.
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Fig. 6. Rendimiento en difraccion (RD) en funcion del
tiempo para redes de frecuencia espacial 1125 lineas/mm
grabadas en un material con la composicion sin
monoémero entrecruzante, para distintas intensidades de
registro. Datos experimentales (puntos huecos) y ajustes
realizados con el modelo simplificado (linea continua).

De la comparacion de los resultados obtenidos
con los conseguidos por otros autores que han
estudiado los fotopolimeros como material de
registro holografico y han intentado abordar la
obtencion de modelos para describir su
comportamiento [25], queda patente la necesidad de
abordar la determinacion de algunos parametros de
forma directa para mejorar el funcionamiento de los
modelos existentes [25].
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El modelo general todavia puede ser mejorado si
se tiene en cuenta la atenuacion de la luz con el
espesor tratada en el apartado 3.a [33,34], esto
proporciona informacién sobre la importancia de
mas fendmenos que tienen lugar en el interior del
material como la difusion de monoémero en el eje z.
Con la utilizacion de los modelos de difusion
tridimensionales se completa la caracterizacion de
la formacion del holograma en capas con espesores
superiores a 0.5 mm [51-55] y se puede estudiar el
comportamiento del material para las siguientes
aplicaciones:

o Fabricacion de memorias holograficas.

o Multiplexado de informacion (el modelo puede
ayudar a elegir el método de multiplexado mas
eficaz).

o Fabricacidn de elementos dpticos holograficos.

o Utilizacion del material para aplicaciones de
procesado optico de informacion.

4. Conclusion

Como consecuencia del trabajo realizado en esta
Tesis Doctoral se han desarrollados modelos
adecuados y utiles para el estudio de las redes de
difraccion almacenadas en fotopolimeros y para
entender mejor el comportamiento del material
durante la etapa de registro. Con su utilizacion se
puede caracterizar con bastante precision el
comportamiento del material. A pesar de ello seria
conveniente utilizar técnicas independientes para
determinar con exactitud el wvalor de la
polimerizacién, la difusividad del monémero, el
indice de refraccion del polimero, las variaciones de
espesor y el valor de 7.
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