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CAPITULO |

INTRODUCCION

I - 1 Antecedentes generales

A pesar de que en el momento en que hizo su aparicién el léser de
colorante en 1966, ya muchos otros, de variados tipos, barrian el espectro
'desde el ultravioleta hasta el infrarrojo, ese hecho revoluciond varias
areas de la ciencia.

Ya en 1961, Ivanov (1), Brock et al (2) y Rautian y Sobelmann(3),
fueron quienes propusieron el uso de sustancias orgénicas para obtener
efecto l&ser. Sin embargo, ellos indicaban el uso de la transicién fosfo-
rescente. En 1964, Stockman et al. (4) reportaron una pequefia ganancia al
excitar con lamparas de flash una solucién de perileno en benceno. La elec-
cibén del colorante, en este caso, no era adecuada, por sus grandes pérdidas
debido a absorciones Sl—-—oSN y Tif—'TN‘

En 1966, Sorokin y Lankard (5), mientras trataban de cbservar el
efecto Raman estimulado desde una solucifn de cloro-alumino:-ftalocianina
excitando con wn l&ser de rubf, fueron los primeros en obtener emisidn 1&-
ser desde este tipo de sustancias en los laboratorios del Thomas J. Watson
Research Center de IBM.

En el mismo afio Schidfer et al(6) en la Universidad de Marburg obtu-
vieron emisién estimulada en 3,3'-dietil carbocianina excitado por pulsos
gigantes de un lé&ser de rubf.

Por variacién de las concentraciones y de los espejos fueron obser-

vados los primeros indicios de la sintonizabilidad del laser de colorante.



También variaciones en los solventes usados mostraban variaciones de las
zonas de emisién v de las eficiencias. En poco tiempo el empleo de diver-
sas sustancias permitid barrer el espectro desde el UV al IR cercano.

En 1967 Soffer y Mc Farland (7) introduciendo una red de difraccién
en lugar de w0 de los espejos del resonador, lograron un importante avan—
ce, al reducir el ancho espectral de 6 a 0.06 nm. Al mismo tiempo, la emi-
si6n fue sintonizada en un rango de 45 nm.

El uso de distintas fuente;s de excitacibn, laseres y lémparas de
flash, permiti6 obtener variadas potencias y anchos de pulso, logréndose
en 1969 (8) un miximo de 140 us de emisién. Ese misnmo estudio mostrd las
causas de la terminacién del pulso, principalmente por efectos térmicos
(schilieren) Y acusticos, ademis, del ya oonocido de acumulacidn de molé-
culas en los tripletes.

En 1970 Peterson et al (9) lograron emisién continua en una solu-
cién de Rodamina 6 G en agua con el agregado de alglin detergente (a fin
de reducir la produccién de dimeros que no fluorescen),excitado longitu-
dinalmente con un la&ser i6nico de argbn continuo, logrando un muy pegue-—
no volumen activo.

En la Gltima decada el avance fue arrollador. Su evolucién tuvo
y tiene considerable influencia en la ciencia y también en la tecnologia.
Desde su aparicién y dada sus propiedades de sintonizabilidad sin mayor
pérdida de potencia, ocompite ventajosaﬁ\ente con los de frecuencia fija.

Sus propiedades son comparables a cualquier otro laser. Sus formas
de operacifn son continuas o pulsadas segfin la fuente de excitacién uti-

lizada. Estas pueden ser laseres para el primer caso y laseres y lamparas



de flash para el segundo. En este Qltimo caso la radiacién puede ser genera-
da desde el UV (3000 A) al IR (12.000 ).

Otra importante caracteristica de los colorantes es la posibilidad
de utilizar su ancho de banda para producir pulsos &pticos ultracortos (10).
De esta manera, han sido obtenidos pulsos menores de un picosegundo (10—123)
de duraci6n (11). Dado que el ancho de banda necesario para la produccién
de esos pulsos es menor que el que brindan los colorantes, esos pulsos pue-
den sintonizarse. La técnica que los produce se denomina "modelocking” e in-

volucra establecer una relacifn de fase cocherente entre las distintas fre-

cuencias (o modos) oscilantes en la cavidad l&ser.

I - 2 Objetivos

En este trabajo se analizan las caracteristicas de emisifén de los
laseres de colorantes, en particular de aquellos que operan en forma pulsada.

Inicialmente discutiremos las caracteristicas din&micas del medio ac-
tivo relacionadas con los distintos procesos involucrados en la operacidn
del léser.

Si bien los fundamentos generales de su funcionamiento son conocidos
desde hace anos, las dificultades de lograr sintonia encauzando la radiacién
en anchos de banda estrechos sin perder eficiencia (relacifn entre la ener-
gfa emitida y la absorbida) afin subsisten y diversos sistemas y métodos se
plantean dia a dia para optimizar la solucifn del problema.

Los laseres gaseosos pulsados poseen caracteristicas de emisién cu-
yos efectos sobre los de colorantes son semejantes. En este caso, ilustra-

remos el problema estudiando el comportamiento de una solucién de Rodamina 6G



excitada mediante un laser de Xe ibnico pulsado.

La emisién continua obtenida al excitar el mismo medio con un
laser de Ar i6nico, posibilita la comparacifn de ambos modos de operacidn
mostrando la drastica variacibén espectral de ambos.

Posteriormente, es descripta la utilizacibfn de un mEtodo que
permite gobernar el espectro de emisifn en laseres de colorantes pulsados.

Mediante un sencillo modelo fenomenolSgico que toma en cuenta la
interacci6n flujo-molécula, se discutirin luego las principales caracteris-
ticas observadas ya sea con O sin sintonfa. Finalmente, se analizan los re-
sultados obtenidos asi como las ventajas y desventajas del método utilizado y

sus posibles aplicaciones.
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CAPITULDO H

TEORTA DE OPERACION DE IOS LASERES DE COLORANTES

IT - I Introduccién

En este capftulo se describen las principales propiedades fotofisicas
de los colorantes, asf como sus caracteristicas espectrales propias de emi-
sién al actuar como l3ser.

Los métodos de excitacidn y sintonfa son descriptos en las secciones
3y 4.

En la seccifn 5 discutiremos la interaccién flujo - molécula, plan—
teando ecuaciones que describen el camportamiento dindmico del sistema en
operacibn pulsada.

Finalmente, en la seccibfn 6, se mencionan distintos casos de excita-
_‘ciones de colorantes con laseres gaseosos pulsados, particularmente median-
te el de Xe ibnico. En este caso, y en posteriores capitulos analizaremos

las propiedades de los laseres de colorantes.

II - 2 Propiedades fotofisicas de los colorantes

Los compuestos org&nicos no saturados se caracterizan por poseer co-
mo minimo una unidn doble o triple, las que influencian sus propiedades es-
pectroscdpicas. Cuando dos wniones dobles estin separadas por una unién sim-
ple, las dos uniones se llaman conjugadas. Ambas estén formadas por electro-
nes ¢ pero la doble posee también una unidn entre electrones ¢

ce -



Las transiciones laser en las moléculas orgénicas de colorantes in-
volucran estados electrfnicos del llamado "sistema cromoférico”. Este esta
constituido por una cadena de uniones conjugadas y determina los mecanismos
.responsables de la absorcién de luz, caracteristicas de estas sustancias,

)

la que se produce por encima de los 200 nm,

Dada la complejidad del problema mecano - cudntico no es posible una
derivacién rigurosa de los mecanismos de absorcidén. Sin embargo, modelos
ginples como el de Kuhn (12) permiten explicar muchas observaciones experi-
mentales, al menos para algunos campuestos. ' Se concluye que el sistema cro-
moférico tiene una serie de niveles permitidos de energfa, mientras que los
estados que los determinan son llenados en una manera consistente con el
principio de exclusién de Pauli.

Si tenemos N electrones 1, en el estado fundamental losg_ estados de
menor energfa estardn ocupados con dos electrones cada uno con spines anti-
paralelos, determinando un estado singulete. Cuando esto ocurre, los dos
electrones del estado ocupado de mayor energia, estén localizados sobre uno
u otro de los dtomos terminales. Como las moléculas son simétricas respecto
a la cadena conjugada o muy oercana a ella, el estado fundamental es un "hi-
brido de resonancia” de las dos posibles polarizaciones. En el primer estado
electrdnico excitado wmo de los dos electrones mis energéticos es distribui-
do sobre los &tomos de carbono de la cadena. Si el spin del eiectrén no cam-
bia en la transici6n el estado excitado serd un singulete. Si  son paralelos

este serd un triplete con una energia levemente menor. Esta caracteristica



también aparece entre estados singuletes y tripletes de mis energfa (fig.l).
Considerando una transicibén desde el mayor estado ocupado al menor vacio, se
determina la mayor longitud de onda de absorcidn, siendo proporcional a la
longitud de la cadena al cuadrado e inversamente proporcional al nfmero de
electrones 7. El modelo de Kuhn concuerda muy bien, por ejemplo, para las
cianinas.

Cada uno de los niveles electrbnicos de atomos o iones tienen un an-

2_ 10-—3 an-l

cho del orden de 10 . En cambio, en una cadena de atamos (50 o
mis) estén perturbados por interacciones con modos vibracionales del esque-
leto molecular. Ademis, perturbaciones electrostiticas y colisionales ensan-
chan las lfneas individuales de tales series vibracionales. Por Gltimo cada
uno de estos niveles tiene superpuesto un conjunto de subniveles rotaciona-
les excitados. Estas estin extremadamente ensanchados debido a las frecuen-
tes colisiones con las moléculas del solvente, el cual perturba el movimien-
to rotacional, de tal manera que hay un cuasicontinuo de estados superpues-
tos a cada nivel electronico.

En un proceso de absorcidn, un electrfn pasa ripidamente desde el me-
nor nivel en S, a un estado vibracional en Sl' Dado que el tiempo empleado
es despreciable respecto al movimiento nuclear, el estado de desequilibrio
al que llega es un estado de Frank-Condon. Desde allf relaja sin radiar a un

estado de equilibrio témico en S; (10713~ 10711

seg.). lLa velocidad en que
ocurre es debido a la alta frecuencia de colisiones con moléculas del sol-
vente.

Asi como el espectro de absorcién es practicamente un continuo, lo
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mismo ocurre con el de fluorescencia. Dado que las transiciones emisivas
camienzan en el estado vibracional fundamental del primer estado electr6-
nico excitado y finaliza en subniveles vibracionales excitados del estado
electrbnico fundamental, resulta en una imagen especular de las bandas de
absorcitn desplazadas a mayores longitudes de onda por reflexifn en la lon-
gitud de onda de la transicifn puramente electrfnica. La figura 2 muestra
el caso de la Rodamina 6 G.

Posteriormente, la molécula relaja de Sa—-»s en forma no radiati-

0
va, similar a la S;‘_———S .

1 .

Existen otros medios de desactivar a S, Uno de ellos es debido a
que la hipersuperficie de energfa del estado excitado se aproxima bastan-
te a la del estado fundamental, de manera que un electrfn pasa de Sl—-osa
(nivel vibracional muy excitado) por efecto t(nel. Este prooeso se denomi-
na "conversifn interna" (constante de probabilidad, Kss) . Este tipo de de-
caimiento es mayormente responsable de la pérdida de eficiencia de fluo-

rescencia en colorantes orgénicos. El valor de Kg puede diferir en va-

$
rios 6rdenes de magnitud, dependiendo de la estructura molecular de éstos
Yy d las propiedades del solvente.

La conversifén interma entre S, (estados excitados de mayor energfa)
es usualmente miy ripida. La diferencia de energfa es disipada en el me-
dio termalizado, o sea, la molécula "caliente" dist:ibuye sus fonones en
exceso a sus vecinas estableciéndose un equilibrio térmico. A temperatu-
ra normal esta disipacifén de energfa vibracional ocurre en 10—118. Esta

es lenta respecto al tiempo de una transicién electrfnica de absorcifn
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pero rapida camparada con la fluorescencia normal ( 10-95) Esto explica
porqué las propiedades de fluorescencia de una molécula en solucibén diluida
son independientes del estado vibracional inicial en la banda de absor-
cién Sp~S; @ la cual la molécula es excitada. En muchas moléculas aromd-
ticas (incluidos los colorantes) se encuentra que las propiedades fluores-
centes son independientes del estado electrbfnico singulete inicial SN al
cual la molécula puede ser excitada. Procesos de este tipo (con N >1) no
son en general favorables, debido a la cantidad de energfa que debe ser
disipada en calor en la subsecuente relajacifn SE»S1

Esto también es cierto para el caso del ldser y para los Srdenes
de tiempos que nos ocupa, es decir, por sobre los ns.

En modelocking, sin embargo, esto no es asi, dado que la duracién
de los pulsos son del mismo orden que la relajacibén (ps).

También son posibles transiciones electrfnicas isoenergéticas sin
radiacifn entre estados de distinta multiplicidad. En este caso nos referi-
mos a "interconexidn de sistemas"(de constante Kgp) - ESto puede ser produ-
cido por perturbaciones internas o externas (acoplamiento spin-Grbita, sus-
tituyentes o moléculas de solventes conteniendo nficleos con gran n(mero
atémico, etc) y es, por varias razones, un efecto no deseable en 1afseres
de colorantes. Moléculas que llegan al sistema de tripletes son atrapadas
por él tiempo de fosforescencia (1077 a 10'3seg., dependiendo del medio en
que se encuentren ydado que el pasaje Tl—-».’so es prohibido por spin) y efec-
tivamente removidas del proceso del laser. Este hecho marca una diferencia

esencial entre operacién continua o pulsada. En excitaciones temporalmente
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largas, una fraccién no despreciable del total de moléculas N pueden es-
tablecerse en Tl‘ Por supuesto, si N, se aproxima a N, la amplificacibn
laser no es posible, dado que no hay moléculas para utilizar en el cami-
no SI»SO.

AGn cuando esto no ocurre, puede desaparecer por otra circuns-
tancia. Transiciones entre el conjunto de estados tripletes, por ejemplo

Ti—T, son permitidos dado que no involucran cambio de spin. Las molécu-

las en T1 tienen una gran seccibn eficaz para los procesos T-l---—T2 Yy TI——TN

Yy, desafortunadamente el espectro de absorcifn asociado con 'I‘l se encuen- -
tra superpuesto al de fluorescencia. De esta manera constituye un mecanis-
mo de pérdida en la zona donde la ganancia &ptica ha de ser producida.
Para vencerla es necesario aumentar la excitacidn disminuyendo la eficien—
cia.

En muchos colorantes, esa pérdida es muy grande, no pudiéndose ob-
tener inversifn de poblacién en operacién continua, por no existir fuen-
tes oon la potencia necesaria.

El efecto del triplete es también el de absorber por el mismo pro-
oédimiento la radiacién de excitacibn. Sin embargo este proceso puede ser
de menor importancia.

Dado que la transicibn sl—»sz también es permitida, puede ser otro
mecanismo de pérdida. Las moléculas que llegan a 8, pueden absorber radia-
cib6n y pasar a niveles superiores.

O.Teschke y otros (13) determinaron el espectro de af)sorcién para

Rodamina 6G a partir de medidas de transmisibn y potencias de salida (Fig.
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3), observandose una superposicifén apreciable y valores de seccifn eficaz
ain mayores, con respecto al espectro de absorcién del nivel fundamental.
Es de particular importancia, en el caso que la poblaci6tn del nivel excita-
do se aproxima al nfmero total de moléculas y en particular, en excitaci6n

continua, dado que reduce la potencia efectiva de la fuente.

30
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FIGURA 3 - RODAMINA 6G

Reabsorcién de la radiacién laser desde el estado fundamental por
Sg—~5, es también permitida, pero la secci6n eficaz de la transicién es
pequetia, debido a que los dos procesos de relajacién di a la fluorescencia
un considerable corrimiento Stokes (aproximadamente 30 nm para Rodamina 6G
(Fig. 2).

La operacifn del laser de colorante estd acotada en longitud de on-
da por dos causas principales. El limite inferior est& dado por la absor-
cibén de colorantes conteniendo solo dos uniones dobles conjugadas (en 220

nm) . Camo la fluorescencia est8 corrida al rojo, se puede obtener emisi6n

sobre los 250 nm. Compuestos con una sola doble unién absorbe bajo los
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200 nm, pero la descomposicifn quimica a esta longitud de onda compite
con la desactivacidn radiativa de la molécula, dado que la energia de
los fotones absorbidos es mayor que la energfa de alguna determinada
unidén molecular.

La estabilidad térmica y fotoquimica determina el limite supe-
rior. Muchas moléculas, por excitacibén térmica pueden alcanzar el esta-
do triplete fuertemente reactivo. Este puede reaccionar con moléculas
del solvente, Qxigeno disuelto, impurezas, para car productos de des-
camposicidn, limitando la vida practica del colorante. Estos procesos se
acentfian por encima de los 1000 nm.

El rango de operacifin para los l8seres continuos es aGn menor,
dado que ademés, el colorante debe tener una eficiencia culntica elevada.

Informacifén complementaria acerca de lo tratado puede encontrar-

se en las referencias (10, 14, 15).

ITI - 3 Caracteristicas de la emisién del ldser de colorante

Las transiciones l&ser son las mismas que las que producen la e-
misibén fluorescente, es decir, aquellas que se desarrollan en SMSS.
Dado que este Qltimo estado puede ser bastante energético respecto a KTy
el proceso de relajacibn es rapido, se encontrard practicamente despobla-
do. La operacién corresponderé b&sicamente, entonces, a un léser de cuatro
niveles.

Aln cuando el espectro de los laseres de colorantes con espejos

reflectantes de banda ancha suele ser ancho (en el caso de excitaciones



pulsadas puede ser de cientos de angstrams, como veremos luego en el ca-
so particular que nos ocupa), es generalmente ms reducido que el de la
curva de ganancia (Ver, como ejemplo, el caso de operacién continua en
fig. 27) Esto es debido a la denominada "competencia entre modos" una
de las responsables de la caracteristica mds importante de los l&seres
de colorantes y debida a que las emisiones ocurren entre niveles homogé-
neamente ensanchados. .

Mediante sencillos procedimientos (el agregado de elementos
dispersantes en la cavidad, etc.), es posible estrechar drésticamente
el ancho espectral sin perder mayormente energia. La radiacifén puede
simultaneamente, ser sintonizada en forma continua sobre la curva de
ganancia. Este efecto fue descubierto en 1967 por Bernard H. Soffer
y B.B. McFarland (7) al reemplazar uno de los espejos del resonador
por una red de difraccidén. El primer orden de la red fue alineado en la
cavidad y la sintonia fue lograda con solo rotar la red. El ancho de la
emisién del colorante (Rodamina 6G excitada con lamparas de flash) ini-
cialmente de 150 A fue reducido a 1 6 2 A sin encontrar pérdidas apre-
ciables de potencia. Ademds, con una concentracién fija, fue obtenido |
wn rango de sintonfa de 300 a 400 A.

Para entender como la energfa es canalizada de esta manera, ha-
remos uso de los diagramas de energfa potencial que nos ilustra el pro-
blema, al menos cualitativamente, dado la camplejidad de las moléculas
poliatémicas (fig. 4) El conjunto de niveles vibracionales 9L.rotaczonales

puede reemplazarse por una distribucién continua de dichos niveles.



FIGURA 4
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En cada diagrama, representamos un dado conjunto de moléculas en ciertos
estados. Dado que, en general, el equilibrio térmico prevalece en cada
continw, s6lo aquellos niveles con energfas vibracionales iguales o me-
nores que la energia térmica pueden ser ocupados. Entonces cada nivel
es poblado de acuerdo a la distribucibén de Boltzman.

Cuando no hay elementos de sintonfa en la cavidad, la emisién
estimulada involucra a todas las molé&culas presentes en el menor estado
singulete excitado (fig. a y b). La longitud de onda de las moléculas
que emiten desde el tope de la banda podrad ser mayor que aquellas que
poseen menor energia vibracional. Por lo tanto, la emisifn podr& cubrir
un ancho rango espectral. Si un filtro de banda angosta es colocado den-
tro de la cavidad permitiendo oscilar, digamos, las bajas frecuencias,
la emisién l&ser estari restringida a unos saltos determinados (c). Es-
to deberia, en el ejemplo, despoblar la parte inferior de Sl' Sin em-
bargo, ya hemos expresado que el equilibrio térmico se logra en forma
répida (d), bajando mpléculas de estados vibracionales superiores para
sequir manteniendo la distribucién primitiva, pudiendo continuar de es-
ta manera el proceso (e).

Un proceso natural de reduccién del ancho espectral es el ya
mencionado "competencia de modos", el cual es debido a que la fuente
que provee las moléculas emisoras es comfn (debido al efecto t&rmico)

y a las caracteristicas intrinsecas de la emisién estimulada.Cormo la
ganancia depende de la densidad de radiacifn, aquellas frecuencias con
mayor intensidad la aumentar&n a expensas de la energfa de las més d&

biles, produciéndose una contraccién del espectro a medida que aurenta
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la excitacidn.

La disminucién del tiempo de actuacién de &sta provoca una dis-
minucibn en la eficiencia de la contraccifn (16, 17).

Otro efecto presente es la observacifn de un corrimiento hacia
frecuencias mayores del méximo de emisién (17, 18) en operacién pulsada.
En ciertos casos, luego de alcanzar un méximo, un corrimiento menos sus-
tancial es observado hacia el azul. Las causas de estos fenfmenos,corres—
ponden al hecho de que las poblaciones de fotones en los modos de la ca~
vidad siguen una redistribucibn temporal, dependiente de la variacién de
Sus ganancias por carmbios en las poblaciones relativas de los distintos
niveles.

El espectro de emisifn de un oscilador no sintonizado puede
ser modificado por inyeccifn en la cavidad de una linea l&ser externa
(imjection locking) cuya frecuencia coincide con alguna de las de emi-
sifén del colorante. El efecto de acople del flujo en esta frecuencia
puede persistir por mayor tiempo que la radiaci6n inyectada. El uso de
laseres continuos de He-Ne o de ocolorantes es bien conocido, aGn en el
caso de excitacién con un laser de Xe ib6nico (19).

Esta técnica ha sido reconocida como un método alternativo en
laseres de colorantes para cbtener simultineamente una salida de gran
energia en anchos espectrales reducidos.

La primer experiencia del método fué realizada por Stover y
Steier (20) al aplicarlo en la estabilizacién de un léser continuo de

0, de gran potencia mediante l&seres de He-Ne acoplados operando en

2
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un solo modo. En estos casos ((W), la inyeccién debe ser grande para eli-
minar la distribucibén de modos libres obteniéndose anchos muy pequefios.
En el caso de operacién pulsada, un eficaz "injection locking" puede ser
logrado con radiaciones externas débiles, dado que la competicitn de mo-
dos durante la etapa inicial es muy sensible.

Erickson y Szabo (21) fueron los primeros en lograr el efecto
en colorantes. Inyectando la radiacifén de un af pulsado (514.5 nm) en un
laser de colorante (4-metil-umbelliferona), excitado por uno de NZ' redu~
jeron el espectro de emisi6n de 40 nm a uno de uno a tres modos axiales -
de 1,6 pm. de ancho, separados 7 GHZ (6 pm) uno de otro.

Mis recientemente (22) mediante un sistema de dos etapas de
inyeccifn en colorantes excitados por lamparas de flash, pulsos de 12 J
(6 MW) fueron obtenidos en ancho de 0.7 GHz (0.84 pm) con una eficiencia
de compresifn del 70%. lLa relaci6n de la entrada inyectada inicialmente,

a la salida, fue de 4 x 10°

. Anidlisis tebricos realizados (17, 22) ex~
plican el hecho en términos del efecto de competicifn de modos dentro
de la banda homogéneamente ensanchada de las moléculas de colorante. La
radiacibn inyectada contribuye selectivamente en la etapa inicial de la
accibn ldser, mientras que otros modos desaparecen. La inclusibn de ele=-
mentos selectivos también aumenta la eficiencia del proceso, eliminando
parte de la radiacién de fondo. También fue considerada la eficiencia
respecto a la duracién de la inyecci6n (23), siendo la principal dife-

rencia el corto rango de sintonia en que puede mantenerse elevada en el

caso de inyeccién pulsada (pulsos menores que el tiempo de trénsito en
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la cavidad respecto de la continua (régimen inverso ai anterior) .
En esta tesis, una técnica alternativa es utilizada (24).
Fundamentalmente, es un proceso de inyeccifn indirecto, ya que un
campo de radiacién de un limitado rango de frecuencias (o en una)
se logra por excitacidn continua, donde la eficiencia de los ele-
mentos de sintonfia es mucho mayor y limita los modos oscilantes
dentro de la cavidad. Una excitacibn pulsada superpuesta produce
una amplificacién de la radiacifn ya establecida. El mecanismo que
la realiza es similar al que se establece en el caso anterior.
Mayores detalles sobre el método y sus posibles ventajas y des-

ventajas se discutirén en las secciones IV -5, IV~ 6 y V - 3.

ITI - 4 Métodos de excitacibn

Los esquemas utilizados muestran dos tipos de geometrias prin—
cipales entre el haz de excitacitn y el emitido, transwversal y longitudi-
nal, obteniéndose menores divergencias con la sequnda que simultineamente
posee unbrales mis pequencs.

Pulsos gigantes provenientes de los modos fundamentales o de
sus armSnicos, de los laseres de rubf o neodimio (en vidrio) permiten
la operacién de los colorantes entre 3.4 y 11.8 nm, con picos de poten-
cias mayores a 107 W con varios joules de energfa por pulso. La dura-
cibn de estos es de alrededor de 30 ns.

A menores potencias, el l&ser de nitrSgeno es muy atractivo.

Permite, dada la geometrfa de su haz, la excitacibén de tipo transversal,
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obteniéndose pulsos del orden de los ns.

Los laseres de excimeros presentan caracteristicas similares
al de N,, pero sus potencias (45 M) y anchos de pulsos (25 ns), son ma-
yores permitiendo ademis intentar disminuir el 1lfmite inferior de ope-
racién de colorantes, dado que algunos emiten en la zona de 200 nm. .

Mediante excitaciones con lémparas de flash es posible lograr

pulsos de 50 ns a 1073

s de duracidn con varios joules de energia y cuyos
picos de potencia pueden ser mayores al MA.

los antecedentes del laser de Xe, son muchos mis modestos que
los anteriores. Se observan en ellos el empleoc de ambos tipos de geome-
trfa de excitacién.

En la seccibn 2-6 se brindan especificas referencias de l&se-

res de colorantes excitados por l&seres gaseosos pulsados.

II - 5 Métodos de sintonia

La selecci6n de la zona de emisibn es posible atendiendo a la
cuidadosa eleccibn del colorante, del solvente y del resonador (10, Sec.
1.4.1.)

Como hemos expresado en las secciones anteriores, la introduc-
cién de elementos selectivos en la cavidad produce la obtencifn de anchos
de banda mis angostos y la posibilidad de sintonia.

Los resonadores selectivos empleados pueden, en primera instan—
cia, clasificarse en cuatro grupos.

a.- Resonadores que incluyen elementos para separacibén espacial
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de longitudes de onda. En este grupo podemos incluir las redes de difrac-
cibén y los prismas.

b.- Resonadores que incluyen elementos para discriminacién in-
terferométrica: etalones Fabry-Perot o filtros de interferencia.

Cc.- Resonadores que incluyen elementos con dispersién rotacio-
nal. Estos sistemas hacen uso de la rotacifn de la polarizacién. Un méto-
do utiliza filtros birrefringentes, acompahados de una serie de polariza-
dores en &ngulo de Brewster. Estos filtros tienen un retardo de varias
longitudes de onda en el centro del rango de sintonfa, donde tienen su
maxima transmisifén. Otro sistema utiliza la dispersién rotacional de cris-
tales de cuarzo cortados en el eje Z.

d.- Resonadores con una realimentacién (feedback) selectiva -
distribuida que se dbtienen produciendo una variacién espacial peribdica
del indice de refraccibn en, por ejemplo, un film de gelatina dicromatada.
La modulacién espacial es producida exponiendo el film a los modos de in-
terferencia de dos haces de radiacién UV ccherente (laser de He-Cd). Lue-~
go de rewvelado se lo impregna de una solucifn de colorante y se io excita
transversalmente (25)

Nuevos elementos y métodos de sintonfa aurentan las posibilida-~
des de eleccién de sistemas mds eficientes. MBtodos electrico y acusto-
6pticos, elementos como el etalon Fabry-Perot birrefringente, conjuntos
y conbinaciones de elementos ya mencionados son frecuentemente utiliza-
dos en estudios en diversos modos, principalmente pulsados, dada la di-

ficultad de reducir alli efectivamente el ancho espectral.

R
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ITI - 6 Teorfa de operacifn

El anflisis del camportamiento dindmico del lésér de colorante,
puede proveer una descripcifn mds que cualitativa y posibilita la com-
prensién de las observaciones experimentales, tales como potencia, efi-
ciencia v caracteristicas espectrales.

Varios autores han descripto su operacifn, ya sea con el medio
sintonizado, es decir oscilando en una sola frecuencia (13, 26, 27) o
considerando el fon&meno de evolucién espectral, donde se incluye la de-
pendencia espectral de la interaccitén flujo-moléculas (16, 17). En este
Gltimo caso, dada la complejidad del problema, el anilisis se realiza
generalmente en forma numérica mientras que en el primero, las expresio-
nes derivadas brindan una cabal idea de la influencia de los parametros
sobre el sistema.

Nos introduciremos en el problema con la discusifn realizada
por Atkinson y Pace (16) para posteriormente considerar brevemente el
trabajo de Teschke et al (13), con el medio sintonizado.

El ciclo que sigue la molécula en este proceso ya ha sido dis-
cutido en la Seccién II - 2.

Las moléculas de colorante que conforman un amplificador de
banda ancha y un generador de ruido, seleccionan de la cavidad aquellos
modos con elevado Q del espectro de modos de espacio libre. El aumento
de fotones en todos los modos entre A y A+ dA  debido a la emisibn es-
ponténea es II - 1: N E (A) d)\/'rl { 27 - a), donde N, es la po-

blacién de S, (fig. 1), E(}) funcién de la forma de linea fluorescente
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y T tiempo de vida de ese estado. AdemS&s JE(M\)d\= ¢ es la eficien-
cia cuédntica de fluwrescencia. Esta {iltima es influenciada por los
tres procesos siguientes: el decaimiento radiativo (fluorescente)

con un tiempo de vida T1,, la interconexifn entre sistemas (singulete S1

RI
a triplete Tl) que ocurre en una proporcién KST (seg.—l) y la relaja-
cidn no radiativa S{—=5, con una proporcibn Koo (seg. "1) . Por ello,

la eficiencia de fluorescencia es expresada por:

-1
TR Ty

$ = = —
=
‘(R tRptKsg TR

Si el volumen que ocupan los modos es V, entonces el nGmero de

modos en el rango[)\, A+ dA]es 89 nd*v dr /\*, donde n es el Indice de
refraccién del solvente.
El aumento de fotones en un modo de la cavidad debido a la emi-~
sién espontinea es entonces igual a: Nl)\"E(A)/Bﬂn%l V. II - 2
Dado que la emisifn estimuilada se obtiene multiplicando la an-
terior por el nfimero de fotones en el modo, tenemos para estos dos pro-

- 4 3 -
cesos que %H—NLX E(})) (Nm+1)/8ﬂn T,V II - 3

Definiendo la seccifn eficaz de emisién ve= A“E(')\)/Sﬁm)?rl
donde c es la welocidad de la luz y llamando F a la proporcibén del volu-
men mndal ocupado por las moléculas, la densidad de éstas seré n1 = NIFV

v %I{\:Im - Fhloe(k) c (Nm + 1)/ II ~ 4

En forma aniloga podemos considerar la pérdida de fotones debi-

do a la absorcifén de radiacitn del modo m por Sg—=S1Y Ty=T, » salvo
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que estardn multiplicados por Nm, pues no hay absorcién esponténea.
También consideramos la pérdida de fotones debido a pérdidas
por transmisi6n en los elementos Opticos, que es expresado en funcitn
de T tiempo de vida de la cavidad del modo m.
Finalmente expresando los resultados en funci6n de densida-

des, tenemos:

dny, n(noe W) -ngy M) -ng, () cF -1 )+
1 T
m
+ Fecn, Og (2) IT -5
nv

Ademis, para las distintas poblaciones tenemos:

]

& _W.n -n - -
&, e 1 r:fl_i é‘nlnm a()) /M +§\n0 n oa (A e/ II -6

%’::1‘ = Bsp 0,7 N /T = § P, By Op, WS/ + g /1, II - 7
L - -

= Ny, O Op () e/m = ng /1 II - 8
= + -

n 1’10 nl + nTl + 1’1T2 11 9

En (II-6),el primer té&rmino es la excitacifén Optica, el se-
gundo la desactivacién debido a la emisibn esponténea, conversién
interna entre S5, v sO e interconexi6n de sistemas , el tercero es
el decaimiento por emisifn estimulada causada por los fotones en

todos los modos de la cavidad y, finalmente, la absorcibn de la
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radiacién que repuebla el nivel superior.

En II-7-8 Tp, ©8 el tiempo de decaimiento del triplete infe-
rior metaestable y T, el tiempo de decaimiento del triplete excitado.
La ecuacién II-9 establece la conservacién de las moléculas, donde
n es el nGmero total de moléculas por unidad de volumen.

El valor de T €S IT-5 tomado como

T ==-2L(L+FMh-1))/ch (t2¢t2T?R R ) II - 10
m 1 2 1 2

donde L es la longitud de la cavidad, t, y t; las transmisiones de las

ventanas de la celda del colorante Yy R, y 12’2 las reflectividades de

1
los espejos. T representa la transmisién de alg@in elemento de sintonfa
oolocado en la cavidad, por ejemplo un etalon Fabry-Perot.

Ademds se ha supuesto que las densidades de poblacién son uni-
formes; Rigrod (28) demostrd que en el caso de transiciones laser ho-
mogéneas, es decir, en la cual la forma de la linea espectral no cam-
bia durante la saturacifn de la ganancia y utilizando espejos con re-
flectividades mayores de 50%, las densidades varian dentro de un 6%

y los errores en los calculos son despreciables.

El tratamiento anterior fue derivado para su utilizacifn con
excitaciones de lamparas de flash, con duracifn de pulsos del orden
de los microsegundos. Si bien en un tratamiento de estado estacionario
podrian suponerse nulas las derivadas temporales de las poblaciones

dado que todas las relajaciones son rapidas respecto a las variaciones

de la excitacién We ylas poblaciones estin en equilibrio dinfmico de-
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pendientes del valor de W,, esto no es valido para la poblaci6n de fo-
tones en cada modo.

Tampoco se han considerado inhomogeneidades espaciales debido
a la naturaleza de onda estacionaria, reduciéndose el problema numéri-
co.

Los resultados muestran un oorrimiento en el pico de la emi-
sién laser en el tiempo dirigido hacia longitudes de onda mayores y
presente alin con elementos de sintonfa, como un etalon Fabry-Perot.
Esto ocurre casi totalmente durante la crecida de la excitacibn, y la
proporcifn de angostamiento decrece cuando se satura la transicién
laser.

En vez de considerar n, © sea la densidad de fotones en cada
modo, es posible transformar las ecuaciones II-5 a 9 expreséndolas
en términos de I(v), densidad espectral del flujo de fotones y traba-
jando continuamente en intervalos mucho mayores que la distancia entre
dos modos consecutivos.

AdemSis es necesario realizar una correccién en el término de
emisién espontinea (que es emitida en forma isbtropa), dado que en su
derivacién se ha considerado la radiacifn en el angulo s6lido 4% . Co-
mo sblo nos interesa la que se produce dentro del haz sostenido por la
cavidad, multiplicamos el t&mmino por AQ/49 , siendo AR el &ngulo s&-
lido efectivo.

De esta manera obtenemos,despreciando los tripletes y la ab-

sorcién de Sl'
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2
dar(v)_ I(v) (o, n -0, n)cF -1 [{+AQ BIFv o n I -11
at ' “n Tw| W e ¢!

Reemplazando 1/1 (v) PoT a(v), donde T= 2L es el tiempo de tran-
T c
sito del fotbn en la cavidad tenemos (con n = 1).

déé\))= _I_’Ig‘_\i) [ZQ(Oenl—cano)-a(\))} + n<0en1 Ir - 12

2
donde AQ 81I'v y F_ &, dado que en la mayoria de los casos (incluso

T ¢ T L
en el que consideraremos en el Capitulo IV) no se considera la diver-
gencia del haz.

Similarmente para nl Yy nD:

dn _|W_+ fo_(V)IMWdvin =11+ So_(v)I(v)dvln II - 13
g < e a 0 ?1 e 1
n=n +n IT - 14

0 1

En las préximas secciones centraremos nuestra atencidén en la
excitacidén de colorantes mediante un léaser de Xe cuyo pulso tiene un
ancho temporal del orden de los 100 ns. En este caso, la influencia
de los tripletes es escasa y se justifica su anulacién. La actuacifn
de la absorcibn del niwvel excitado, como ya lo hemos expresado, po-
dra ser importante si lo es la poblacién de Sl' Como &ste no es el
caso, al estudiar el comportamiento del sistema cerca del umbral,
tampoco lo considerarenos.

La ganancia molecular esté dada por:

Y (V)= oe(v)n1 - oa(\))n0 II - 15
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mientras que el témmino de pérdida, en la forma mis general (incluyendo dos
étalones Fabry-Perot), es:

@) == 10 (R R T T (W) I - 16
donde le Tzson transmisiones de los elementos de sintonfa. A su wez, la
salida desde el oscilador depende de la energfa dentro de la cavidad y de
la transmisién del espejo de salida. La densidad espectral del flujo de sa~
lida estd@ dada por (en el caso en que R1= 1 (ref.17)):-I(v) lnR2 IT - 17
y la energfa total de salida (donde S es la seccifn del l?xaz)

E = - _g_ IR {"dv ["I(v)dt I - 18

Dado que en realidad, lo expresado en el tratamiento anterior es
equivalente a promediar I(v) y Nl a lo largo de la cavidad, este serda va-
lido mientras AI(v,t)<<I(y,t)donde I(v,t)donde AI(v,t) es la variacitn de
la densidad espectral en un pasaje.

Teschke y otros analizaron el caso de excitacifén continua y pulsa-
da realizada en forma longitudinal con la emisién sintonizada. El campo
en la cavidad es supuesto que consiste de dos ondas que viajan en direc-
ciones opuestas de manera que I = I+ + I es la intensidad total.

Son derivadas expresiones en condiciones estacionarias para la ga-
nancia y la transmisién To bajo condicién de emisibén laser, suponiendo ésta
saturada. La intensidad de la salida esti dada en la forma
I, =28 (Ip-Iu) II - 19
donde B es la pendiente de la eficiencia y I, el unbral de excitacién.

La teoria muestra que la absorcifén del ocolorante es distinta res-
pecto a la absorcién de pequefia sefial. Una fuerte excitacifn aumenta

la transmisién debido al blanqueo del colorante, pero la acci6n léser

lo reduce al retornar las moléculas al estado fundamental. Tanbi&n



muestra que para excitaciones grandes y espejos de acople con grandes

pérdidas, la poblacién de S, es grande y la absorci6n del estado ex—

1
citado tiene un efecto significativo. Esto produce un aumento en la
absorci6n al reducir la transmisién de la excitacién. Sin enbargo,
esto no se traduce en ganancia sino en una r8pida circulacién de las

moléculas de colorante entre S1 y S,. Para cavidades oon bajas pérdi-

2
das, la poblacifn es menos y el efecto puede ser despreciable.

Otro dato de inter8s, es que, en primera aproximacién (des-
preciando oa° y 0,'), la ganancia depende de la intensidad absorbida
total de la excitacibn Ip (1 —Té) donde To es la transmisién (despre—~

ciable en muchos casos).

II - 7 Laseres de oolorantes excitados con liseres gaseosos pul-
sados.

Como ya hemos expresado, si bien mediante excitaciones pul-
sadas es posible obtener altas potencias, la dificultad radica prin-
cipalmente en que la eficiencia no sea reducida en gran proporcién
al ser sintonizada la emisi6n. La introduccifn de elementos de sin-
tonfa constituye una fuente de pérdida, cuyo grado estd determinado,
en general, por su eficacia camw tal. Asf, las redes son mis eficien—
tes que los prismas pero estos producen menos pérdidas.

Dadas las caracteristicas de la emisifn de los laseres pul-
sados (particularmente de anchos espectros) se requieren cavidades
en general camplejas, que buscan la optimizaci6n de los dos parame-

tros principales: eficiencia en la conversién de la energfa y logro
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de sintonfa con emisiones en un rango estrecho de frecuencias, o bien
en un s6lo modo.

Hansch (29), en 1972, propuso un sistema eficaz para ser uti-
lizado en espectroscopia de alta resolucién. El l&ser de colorante,
que fué excitado con uno de N2, produjo una potencia mixima de 1 KW
en pulsos de 15 a 100 ns con repeticiones mayores a 100 Hz. La emi-
sién se sintonizé en un ancho de banda menor a 0.4 pm. El laser con-
sistia de una celda (denominada desde entonces celda de Hansch) con-
sistente en un tubo de Pirex de 12 mm de di&metro y 10 mm de largo
con ventanas de cuarzo, con recubrimientos antirreflectantes, coloca-
das en forma de cufia con un &ngulo de 10°para evitar efectos de ca-
vidad. El colorante, que fue hecho circular por la celda, fue exci-
tado transversalmente, enfocando la radiacién con una lente cilfndri-
ca en un ancho de 0.15 mm.

Una zona activa cercanamente circular fue lograda graduando
la profundidad de la excitacién con la concentracién. La cavidad es—
tuvo constituida, por un lado, con un espejo plano, mientras que, por
el otro, un sistema telesctpico expandia el haz scbre una red en mon-
taje Littrow, luego de pasar por un etalon Fabry-Perot. En este caso,
la expansifén aumenta la resolucién de la red, a la vez que evita la
concentracién de grandes intensidades que podrfa danarla.

‘La emisi6én correspondié al W y visible (utilizando distin-
tos colorantes) y fue luego ampliado al IR cercanc (30)

Diversas versiones produjeron variaciones respecto de la
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anterior, princif.»alnente en el uso de sistemas de expansidn por re-
flexi6én reduciéndose, por lo tanto, las pérdidas, logr&ndose en algu-
nos casos operacién en régimen de monamodo. Konig et al  (31) logra—
ron en una cavidad plegada con astigmatismo corregido un ancho de 7 pm
con una salida de 10 KW (excitado con un léser de N, de 500 KW).

El uso de sistemas de expansifn con redes de difraccién en
montaje rasante es adecuado en UV para obtener mayor resolucién. Es-
tas cavidades son particularmente utilizadas en excitaciones con 14—
seres de excimeros, dbteniéndose emisiones de ancho de banda 1.2 pm
sintonizable entre 335 y 345 nm (32). Con este tipo de excitacion es
también posible la obtencién de pulsos con picos de potencia de 2 MW
y 20 pm de ancho espectral (33).

Mas recientemente, mediante una cavidad inestable anular de
baja divergencia, en el que uno de los espejos fue reemplazado por
una red que pexrmitié la sintonizacibn, se logrd una eficiencia mayor
del 30% en anchos de banda de 10 pm, excitando el medio con un l&ser
de N, de 500 KW(34).

Diversas cavidades propuestas, permiten también emisidén en
dos longitudes de onda simultineamente y afin con operacibén en un s6-
lo modo de cada una de ellas, sintonizables en forma independiente
(35) . Emisiones simulténeas desde distintos colorantes en una misma
solucifén también es posible (36).

Iiseres axiales de N, funcionando en IR (37) o de Xe pueden

también ser utilizados.

1Los antecedentes de excitacidn de colorantes mediante lase-
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res de Xe son mucho mas limitados

Hdnsh et al  (38) (1973) obtienen eficiencias (relaci6n en~
tre la potencia de salida respecto de la excitacifn) mayores a 25% en
Rodamina 6G y en Cresyl Violet, utilizando pulsos de 150 W y 450 ns
de duracibn. El medio excitado longitudinalmente se encontraba dentro
de una cavidad de tres espejos campensada astigmticamente (39), El
ancho de emisifn fue menor a 10 nm.

Con una cavidad similar, pero reemplazando el espejo de sa-
lida por una red de 1200 lineas/mm en montaje Littrow, Schearer (40),

obtuvo sintonfa en Rodamina 6G (10.3

M en etanol) entre 546,5 y 630
nm ocon un ancho de banda menor a 0.025 nm con un pico maximo de 50 W
Un sistema telescBpico fue utilizado dentro de la cavidad para au-
mentar la eficiencia de la red. Sin este, el ancho de emisién fue de
0.2 nm ocon un pico maximo de 100 W.

En 1976 Levenson y Eesley (41) lograron operacibén en un solo
modo con un pico de potencia de 2 KW. Una celda tipo Hinsh es excita-
da transversalmente con pulsos de 20 KW y 160 ns de duraci6n. El sis-
tema de sintonfa es similar al anterior, salvo que la red funciona en
el 5°orden y se le suma un etalon Fabry-Perot. Nuevamente es utiliza-
da una solucién de Rodamina 6G (0.125 gr/lt en etanol). Dado que la
oscilacién en un s6lo modo es lograda cerca del umbral, le fue suma-
da una etapa amplificadora. Este laser fue luego utilizado para un

estudio de absorcién de dos fotones sin ensanchamiento Doppler en po-

tasio atémico.
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Ese mismo afio Teschke y otros (13) utilizaron un l&ser de Xe
de 40 KW para comprabar su teoria

Dado que es posible lograr emisién UV en Xe (42) de simila-
res caracteristicas a la visible, la excitacifn de colorantes en esa
zona amplia el rango de operacién de este l&ser (43).

La escasa influencia de los elementos de sintonfa utilizados
en operacién continua, en el caso de excitacién longitudinal pulsada
(realizada con un léser de Xe) también ha sido puntualizada (44). En
la filtima parte de la seccién II - 2 ya nos hemos referido a dos mé-

todos propuestos para solucionar dicho problema.
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CAPITULO W

DESARROLIO EXPERIMENTAL

IIT -~ 1 Introduccibn

En este capitulo se enumeran los instrumentos utilizados en
las tareas que seran detalladas en el Capitulo IV.

Comenzaremos por el laser de Xe IV,introduciéndonos con sus
antecedentes y, posteriormente, con el esquema experimental utiliza-
do en esta oportunidad y los elementos de mediciones eléctricas em-
pleadas.

Una breve referencia al laser de Argdn continuo, es reali-
zada en la Secci6n III -~ 3, describiendo en la siguiente las varia-
das caracteristicas del l&ser de colorante (medio activo, cavidad,
celda y elementos de sintonfa). |

Finalmente se mencionan los sistemas de deteccibn y de dis-

criminacifn de frecuencias empleados.

ITTI - 2 Laser de Xe
ITI- 2-1 Introduccién

A pesar de que el anilisis de la radiacién del léser de Xe
(tres veces ionizado) comenzd hace mds de 15 aflos y que potencias de
hasta 80 KW fueron obtenidas, muy poco se ha referido en la litera-
tura sobre su funcionamiento microsoSpico. El inconwveniente b&sico
es el desconocimiento del esquema de niveles de energia entre las
cuales ocurre el ciclo léser.

El estudio de la emisifn de radiacibén por el Xe, tanto co-



mo l8ser o como fuente espectroschpica, desarrollado desde el comien-
zo del ex Laboratorio de Espectroscopia Optica y Liser (L.E.C.L.) del
Departamento de Fisica de la Facultad de Ciencias Exactas de la Uni-
versidad Nacional de La Plata o actualmente en el CIOp, estd encami-
nado a campletar la informacifn existente en este y otros aspectos
de dicho &tamo. Ios resultados abtenidos han sido presentados en va-
rias publicaciones y dieron oportunidad a trabajos de tesis docto-
ral (45 - 46 - 47)

Los antecedentes del l&ser de Xe anteriores a 1971 fueron
resumidos en la Tesis Doctoral presentada por Eliseo Gallego Lluesma
(45) . Desde entonces, solamente pocos trabajos fueron dedicados al
estudio de los mecanismos responsables de la emisién laser. La ma-
yor parte fue referida a aplicaciones, principalmente la excitacién
de colorantes, que fueron indicadas en el Capitulo anterior.

Las caracteristicas de emisién mostradas por el l&ser de
Xe IV pulsado camo fuente simple, eficiente y ocherente desde el UV
a la regidn visible del espectro, produce un gran interés demostrado
en varias publicaciones. |

El camportamiento del Xe como l8ser es, en muchos aspectos,
similar a otros léseres ibnicos de gases nobles.

Existen afin dudas sobre el nfimero de etapas requeridas en el
proceso de excitacién electrfnica para llegar al nivel superior (Xe
IV excitado), siendo mayor de 65 e V la diferencia energética desde

el estado fundamental del &tomo. Diversos mecanismos son también in-
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dicados tanto para la iniciacifn, camo para la terminacién del pulso
laser.

En la ruptura de la descarga, el campo eléctrico no varia
hasta que el aumento de la corriente desencadena los procesos de io-
nizacidn primarios y secundarios en el cétodo y asi, produce su co-
lapso. La extensién de la excitacibén y de la ionizaci6n durante este
periodo estd determinado principalmente por el valor de E/p (campo
eléctrico sobre presifn), que alcanza grandes valores.

El comportamiento del plasma en esas circunstancias es muy
complicado. Papayoanou et al (48) realizaron importantes observa-
ciones, hallando que su dindmica puede influenciar la emisibn de luz.
Andlisis realizados con una cémara ultrarripida("streak camera") |
muestran la contraccibén del plasma (efecto "pinch")en cuyo transcurso
ocurre el efecto l&ser.

Junto con medidas previas de densidad electrfSnica y un mode-
1o simplificado de la contraccitn (modelo de Bennett), se determina
una temperatura electrdnica semejante al caso de los léseres pulsados
y CWdeAr IT (entre 4 y 9 10%K) pero la densidad obtenida (4 a 8 10%°
cm -3) fue dos 6rdenes de magnitud mayor. O sea gue en este caso,
practicamente todo el gas estd ionizado, mientras que en los l&seres
i6nicos ordinarios la ionizacifn es del 1%.

La caracteristica de emisi6n en el Xe IV durante la contrac-
cién permitid a Pappalardo(49) clasificar ciertas lineas observando

los espectros de emisién. Las de menor grado de ionizacibn llenan
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todo el volumen o aparecen en los bordes del tubo. En cambio, las co—
rrespondientes al tercer ifn aparecen concentradas en el centro del
tubo.

La dependencia de la corriente también muestra aspectos in-
teresantes. Davis y King (50) plantearon, a través de sus observacio~
nes, la posibilidad de que existan dos mecanismos que en distintas
situaciones limiten la duracifn del pulso laser. En descargas r&pi-
das (menores de 5 us) y oon picos de corrientes elevados (mayores
a 500 A) el pulso d& luz apareci6 durante la crecida del de co-
rriente, finalizando antes que &ste llegue al miximo. En el caso de
descargas mas lentas (de 5 a 100 us) y con picos menores, el pulso
de luz se superpuso al maximo de corriente, finalizando en su caida.
En este Qiltimo caso, ellos propusieron la contribucién de dos proce-~
sos para el corte de la emisi6n. Por analogia con el comportamiento
de otras transiciones l&ser en iones, el mecanismo para la accién
laser en niveles del (n+1)-&simo estado de ionizacibén del Xe proba-
blemente involucra impacto electrfnico de niveles en el n —-ésimo
estado de ionizacibn, principalmente su estado fundamental. La limi-
tacién del laser puede ocurrir al crecer la poblaci6n del niwvel in-
ferior l&ser al crecer la excitacifén o por caida de la poblacién
del n -&simo estado al caer el grado de ionizacibn del plasma. En
el primer caso, la limitacién est& en la actuacifn del campo eléc-
trico axial, que aumenta al aumentar la capacidad del circuito de

descarga.
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Las observaciones mencionadas, también podrian corresponder
a dos procesos distintos de excitacifn, tal como fueé indicado por
Sasaki et al (51). La similitud con el laser ibnico de argén (y otros
de gases nables) queda también aqui comprobado. Ellos reportan la
emisién de dos pulsos de distintas caracteristicas que aparecen si-
mult&neamente en una descarca de 100 ns de largo de largo de tipo
escaldén con una corriente de 300 A. El primer pulso cuya duracidn
es menor de 5 ns es hallado que depende de 12, mientras que el se-
gundo, que aparece luego de un tiempo muerto (v 10 ps, dependiendo
de la presifn) sigue luego a la corriente en su caida y es propor-
cional a 16_7 indicando que es un proceso de excitacién de varias
etapas. En el tipo de descarga rapida generalmente utilizado, el
segundo pulso no tiene oportunidad de aparecer. Ellos concluyen
que el primer pulso es por excitacifn en una etapa, mientras que
el segundo necesita tres o cuatro.

La obtencibn de potencia de radiacién es en general, rea-
lizada descargando grandes capacitores (mayor a 300 nF) a traves
de circuitos rfpidos y no siempre con tensiones mayores a 10 KV,

Gundersen y Harper (52) obtienen 80 KW descargando dos
condensadores de 350 nF mediante una valvula Tiratrdon trabajando
con tensiones entre 15 y 25 KV. La corriente alcanza un méximo de
4.000 A en 1.5 us mientras el pulso de luz aparece cerca del pico
del pulso de corriente. El tubo es de 17 mm. de diémetro y tres

electrodos con intervalos de 1.5 m entre ellos.
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Marling (41) en canbio, utiliza un capacitor de 30 nF cargado
a 25 KV y obtiene 6.5 KW en el visible y 1.5 KW en 231.5 nm. Utiliza
un tubo de 7 mm de di&metro y 1.2 mts. de longitud de descarga.

La dependencia de la presibn con el di&metro del tubo fue
estudiada también por Papayoanau (48). Considerando su propio traba-
jo y anteriores referencias obtuvo:

Popt = Pg = C (D—DO) para 2.5. mm < D < 12.5 mm con

op
C

AP = 0.6 mtorr/rm L_=2.3mm y p_ = 22 torr,

o < Yo
AD
donde Popt ©S la presidén donde se observa el méximo de la emisibn en
todas las lineas. Es de hacer notar que, en general, la potencia au-
menta con el didmetro del tubo. Las razones para que ello ocurra pue-
den estar relacionadas a varios aspectos, por ejemplo, una mejora en

las condiciones de excitacidén o una disminucién de atrapamiento de

iones en las paredes del tubo.

III-2-2- Montaje experimental

El dispositivo utilizado en nuestros experimentos se cbser-
van en la fig. 5. Consistif de un tubo de descarga axial con elec—
trodos "frios" de tugsteno recubierto con indio (53}, lo que permi-~
te operar con altas corrientes sin que se desgasten y sin introdu-
cir sustancias contaminantes, lo que es de mucha importancia en es—
te tipo de léseres, ya que gracias a ello aumenta la salida en un
orden de magnitud . Fue terminado en ventanas de cuarzo colocadas

en &nqulo de Brewster para obtener un haz polarizado y evitar pér-
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didas por reflexiftn en las ventanas. Una camisa metdlica conectada
al electrodo de tierra provee un retorno coaxil a la corriente, re-
duciendo la inductancia del circuito. Una camisa de vidrio brinda
la posibilidad de refrigerar el tubo, requerimiento indispensable
en operacién a altas repeticiones (fig. 6 vy 7).

El tubo fue evacuado utilizando un sistema de vacio de ti-
po convencional que( consta de una bomba mec8nica de dos etapas con
un caudal de 150 lit/min.una difusora de aceite y una trampa de ai-
re liquido. Este equibo provee presiones de hasta 100 torr.

Un baldn de Xe espectroscbpicamente puro (99.99 % de pure-
za en volumen) se halla ubicado en el equipo de vacio entre la tram-
pa y el tubo separados por llaves que posibilitan dosificar su car-
ga. La presidn de trabajo fue variada de 15 a 30 mtorr., funcionando
en el limite inferior pricticamente a la presibén de equilibrio del
Xe s6lido atrapado en la trampa de aire liquido. La presibn del sis-—
tema se midi® utilizando un medidor "Speedivac” modelo 2 A
de Edwards High Vacuum Ltd. con cabezas calibradas Pirani (1072 torr)
y Penning (10~ torr).

Fueron empleados principalmente espejos fabricados con recu-
brimientos de multicapas de dieléctricos. Uno de ellos posee un méxi-
mo de reflectividad en la zona de 4750-5500 ;x de 99.8%. El otro uti-~
lizado de espejo de acople, tiene un 20% de transmisibn promedio en
dicha zona.

El radio de curvatura es de 1.50 mts. y fueron ubicados for-
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mando una cavidad cercanamente confocal. Los espejos estén colocados
en nontajes que permiten su alineacién mediante tornillos micromé-
tricos. Esta se realiza inicialmente mediante un laser de HeNe co-

mercial.

ITT-2-3- Circuitos de descarga

Fueron utilizados dos circuitos distintos de descarga que
pueden apreciarse en la figura 8.

El circuito 8 a) produce pulsos de corriente de corta du-
racién y elevado valor de pico. Un banco de condensadores C de
10 nF-30 KV es cargado mediante un transformador de 15 KV de valor
pico y limitado a una corriente miaxima de 50 mA requlado por wn va-
riac

Los valores de los parémetros eléctricos utilizados produ~
jeron a la frecuencia de trabajo (50 HZ) un circuito inductivo de
carga resonante que permite elevar practicamente al doble la ten-
si6n de carga de los condensadores. El circuito de descarga se
cierra mediante el disparo de un pulso de alta tensién vy baja co-
rriente (pulso del "trigger"), en la llave utilizada. Este fue un
explosor ("spark-gap") de simple construccién y constituido por
una esfera de bronce y una bujfia (conectada a tierra) tal como se
cbserva en la figura.

En el caso 8b) se transponen las posiciones del conden—

sador (reemplazado por uno de 100 nF-20 KV) y el spark-gap (reem-
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plazado por uno marca EG & G GP-92 de 20 KV de max. La transposicidn
en si no tiene influencia en la descarga principal, pero dado que la
descarga del "trigger" va a tierra por el tubo, preioniza al gas re-
duciendo la tensifn umbral de descarga. La carga en este caso se rea—
liza con una fuente de corriente continua.

La resistencia en paralelo con el tubo permite en ambos ca-
sos el cierre del circuito y la circulacién de una corriente muy ba-

ja mientras el tubo no conduzca.

I11-2-4- Mediciones eléctricas

Para estudiar el camportamiento eléctrico del sistema fue-
ron utilizados los siquientes elementos:

Las medidas de tensién fueron realizadas utilizando una
punta resistiva de alta tensién Tektronix P - 6015 - 1000 X de 40 KV
de pico y 4 ns de tiempo de crecida (conectado a 1 M Q)

La corriente en el tubo fueé observada utilizando una espira
de Rogowsky, auto integrado modelo PIM-220 de baja impedancia y 2 ns
de tiempo de crecido, calibrado a 1.1 KA/volt. (conectado a 509 ).

La visualizacifn fué realizada utilizando un osciloscopio
Tektronix modelo 7904 con las siquientes unidades: 7 B 92 A de ba-
rrido, 7A26de1MQy200MHZdeanchodebanday7A19de503’2

y 500 M Hz de ancho de banda. La respuesta maxima es de 500 ps.

III - 3 Laser idnico de argén continuo.
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Con el objeto de camparar los resultados obtenidos en ope-
racibtn pulsada con la emisifn continua del 18ser de colorante en el
mismo sistema, fue utilizado un laser camercial de argbn (Spectra
Physics, modelo 165-09) para dicho modo de excitacifbn.

Este l&ser puede operar en siete lineas simult&neamente
(desde 457.9 a 514.5 nm) o sintonizando mediante un prisma en una
sola frecuencia. En el primer caso su potencia mi&xima es de 5 va-
tios y en el sequndo, alrededor de 2 vatios en cada una de sus 1i-
neas mas potentes 488.0 y 514.5 nm.

El diametro del haz de luz a la salida es de 1.23 mm y
su divergencia de 0.78 m rad.

III - 4 Laser de colorante
ITI-4~-1- Caracteristicas del medio activo

El colorante utilizado en este trabajo fue wodamina 6G
(fig. 2), cuyas soluciones proveen uno de los medios activos més
eficientes en este tipo de laseres.

Forma parte del grupo de los Xantenos cuya emisidn cu-
bre la regibén de 500 a 700 nm. Su espectro de fluorescencia for-
ma una imagen especular de las bandas de absorcifn en sus mayores
longitudes de onda.

Usando etilen glicol como solvente, el maximo de absor-
cidén ocurre en 530 nm. Si bien no es el dptimo, su viscosidad lo
hace apropiada para utilizarlo en una celda sin ventanas, muy im-

portante en el caso de excitacién continua como se discutird lue-
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3 3

go. Las concentraciones utilizadas fueron 1.5 10 " My 2 10 "M, con-
sideradas Optimas para operacifén continua bajo la excitaci6n con 18-

ser de argdn.

I1I-4-2- Propiedades de la celda y el resonador

La cavidad utilizada en la experiencia es de tipo comercial
(Spectra Physics, modelo 375) cuyos criterios de diseno fueron esta-
blecidos para excitacién continua. En ese modo de operacifn y dada
que las potencias disponibles son muy limitadas, es necesario con-
centrar la excitacifn en zonas pequenas (algunas nm) para poder su-
perar el umbral. Por otro lado, si se desea sintonizar la radiacidn
O usar en aplicaciones de "mode-locking" es esencial que el resona-
dor sea largo. Estos requerimientos se logran utilizando lentes in-
ternas o espejos enfocados. Estos (ltimos poseen menos pérdidas.

En este caso, corresponde al diseno de Kogelnik (39) y es
en esencia una cavidad plegada formada por espejos (fig. 9). La
geometria utilizada produce astigmatismo en el haz que deteriora-
ria su funcionamiento como resonador. Sin embargo, 8ste es corre-
gido debido a que la celda del colorante se ubica en dngulo de
Brewster. Relacion&ndolo con el Indice de refraccifn del medio ac-
tivo y su espesor, es posible hallar el a&ngulo de doblez que com-
per;sa dicho astigmatismo.

El espejo final M,y el colimador M2 son idénticos. Am-

bos son de 5 an. de radio de curvatura y su recubrimiento da re-
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flexi6n maxima en la regién de 600 nm. El espejo plano de acople M,
esté disenado para la misma zona. Su transmisifn se puede observar
en la fig 10. El espejo de entrada de la excitacitn M posee refle-
xi6n méxima para las lineas del l&ser de argbn, es decir para la zo-
na azul-verde, y su radio de curvatura es también 5 cm.

La "celda", que no posee ventanas, est& constituida por un
flujo laminar que se logra bombeando la solucidn a través de una to-
bera. El1 flujo es luego recogido por una manguera de tefldn y envia-
do al depSsito.

Un valor tipico del flujo es 15 cm3/seg., dependiendo de la
viscosidad. El espesor de la pelicula liquida en la zona de excita-
cibén es de aproximadamente 240 um. El disefio de la celda estd diri-
gido a eliminar problemas t&rmicos y el posible deterioro de venta-
nas debido a la intensidad de la radiacifn en operacifn continua.
También introduce continuamente nuevas moléculas disminuyendo el
problema representado por la accibn de los tripletes.

La cavidad limita el tamano del haz en el medio activo (el
didmetro del haz en la cintura es ~ 30 um), mientras que el radio de
curvatura del espejo de entrada R y la divergencia del haz excita-
dor limitan, en primera instancia, la zona irradiada. Si bien las
exigencias en el caso de excitacifn pulsada no son tan estrictas,esta
cavidad limita la posibilidad de pérdidas y, ademds, camo hemos ex-
presado en la seccifn II- 4, posee un umbral mis bajo que una posible

excitacifn transversal. Esto posibilita un rango mis extendido para
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el estudio de su camportamiento, ademis de la posibilidad de compara-
cién de sus resultados con el caso continuo. Por Gltimo, nos di la

posibilidad de sumar los dos modos de operacibn, tal como se discu-

tirad en la seccibn IV.

I11-4-3- Elementos de sintonia

Para sintonizar la radiacitn y disminuir su ancho espectral
fueron utilizados los siguientes elementos:

Una cuna dptica (fig.1ll), formada con dos recubrimientos de

espejo separados por otro recubrimiento de espesor variable en una

~RECUBRIMIENTO EN
CUNA

SUSTRATO

RECUBRIMIENTOS DE ESPEJOS MOVIMIENTO DE SINTONIA

FIGURA 1
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direccibn y colocadas todas sobre un sustrato. Dado que la variacién
continua del espesor es muy pequeha, la cuha actfia como un etalén
Fabry-Perot sintonizable al transladarlo en una direccibén y de gran
rango espectral libre.

Un etalbn Fabry-Perot, constituido por una pieza de vidrio
sin recubrimientos de 0.11 mm de espesor, act@ia como filtro de trans-
misidén, permitiendo operar solo a aquellas frecuencias en que es sin-
tonizado. Esto se realiza rot&ndolo, de manera que aumente el cami-

no &ptico.

IIT - 5 Medidas de los pulsos luminosos

Las mediciones de potencia tanto del léser de Xe como del
de colorante fueron realizados con dos fotodiodos rapidos.

Un detector Hadron TRG-105 C con tiempo de crecida menor
de 0.35 ns de superficie Sy Y polarizado con 2000 V. El factor de
calibracién es de 4.37 KV/MW, utilizando un difusor en la entrada
(particular del detector) que atenua y dispersa el haz sobre su su-
perficie.

El otro fué un Lite Mike Modelo 560B (fotodiodo de sili-
cio EG & G SGD 10) de 5 ns de tiempo de crecida.

Para la medici6n de sehales débiles se us6 un fotomulti-
plicador 931 A de 2 ns de tiempo de crecido y superficie 3 4 pola-
rizado a - 1000 V Para ello fué utilizada una fuente de Pacif-

ic Precision Instrument modelo 204 de alta tensidn (- 2000 V vy
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10 mA regulables continuamente. )
La observacién fue realizada con el mismo osciloscopio (Tek-

tronix 7904) mencionado en la seccidn III-1-4.

IIT - 6 Instrumentos utilizados para el registro de espectros.

Las distintas radiaciones fueron analizados utilizando un
espectrbgrafo Shimadzu de montaje Ebert, de 3.4 mts. de distancia
focal con una red plana de difraccién de 600 lineas/mm de 12 cm por
5 am de area rayada, con "blaze" en 5000 A y "umblaze" en 25,000 }Qx
La dispersién en ler. orden es 4.8 ;\/rrm El ancho de la rendija va-
ri6, seglin la potencia disponible en las fuentes, entre 15 y 100 um
(en general, no fue necesaria gran resoluci6fn) Los espectros fueron
almacenados en peliculas Ilford FP4 tipo 500 de 125 ASA.

En ciertos casos fue montado un detector a la salida del
espectrbgrafo (fotodiodo o fotomultiplicador) a fin de obtener una
distribucifén de los picos de emisifén de las distintas frecuencias
del léser de colorante. Esto fué realizado trabajando a distintos
6rdenes (segln la dispersidn requerida) y limitando el detector con
una ranura de 200 }x’n. No fueron usados espectros de referencia sino
que se trabajd con la calibracién del espectrfgrafo.

También fue utilizado un espectrbgrafo de
barrido Jarrell Ash de 0.5 mts. de distancia focal, montaje Ebert

con una red plana de 295 lineas/mm.
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CAPITULO Vv

RESULTADOS EXPERIMENTALES

IV -1 Introduccidn:

En la primera seccidén describiremos los resultados obtenidos
con el léser de Xe y las conclusiones que, respecto a su funciona-
miento, se desprenden de ellas.

Luego, nos introduciremos de lleno en las caracteristicas del
laser de colorante con excitacidn pulsada y su amplia diferencia res-
pecto a la emisidn continua. Posteriormente se describe un método que
posibilita obtener las mayores ventajas de ambos tipos de operacidn.
Finalmente, mediante un sencillo modelo es posible reproducir las
principales caracteristicas de los procesos dinémicos que ocurren en

el colorante (seccidn IV ~ 6).

IV - 2 Caracteristicas del léser de Xe

El espectro de emisidn (fig. 12) fue registrado en el espec-—
trografo "Shimadzu" (ver seccidn III - 6) observandose las lineas in-
dicadas. En el mismo registro es posible observar su comportamiento
con relacién a la presidn. Las tres lineas verdes tienen su méximo en
forma simultdnea, mientras que la 4954 1lo tiene a una presifn infe-
rior. El maximp absoluto coexiste con el de esta Gltima, debido prin-
cipalmente a que los espejos utilizados la favorecen. El rango barri-
do(en el que existe emisi6n laser) es de 30 a 15 mtorr (en orden de-

creciente). La zona de maxima emisién es alrededor de 20 mtorr
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En las figuras 13, 14 (ay b) y 15 (a y b) se cbservan los
oscilogramas de tensifn y corriente obtenidos, en el primer caso con
el circuito A (fig. 12) y en los siquientes con el B. En estos fl-
timos puede adbservarse (utilizando la funcién suma del osciloscopio)
la superposicién de dichos oscilogramas con el de emisibn. Esto ilus-
tra en gran medida la influencia de dichos parémetros.

En el caso de la tensibn, se dbserva que luego de una abrup—-
ta caida, &sta se estabiliza durante un periodo que, para el caso en
que se utilizd el circuito B, dura 400 ns (agui es utilizado un con-
densador de 100 nF) cayendo posteriormente. En la mitad final de dicho
escaldén se observa el pulso ldser. El comportamiento a distintos valo-
res de la tensidn es similar, manteniéndose la longitud del escaldn.

La corriente en este periodo muestra una r8pida crecida, un
posterior crecimiento lineal no tan pronunciado y finalmente un desa-
rrollo oscilatorio. La etapa intermedia coincide con la estabilizacifn
de la tensibfn. Se observa que el pulso de luz aparece en ese tramo.
Observaciones sistemiticas mostraron una efectiva corriente de corte
o "quenching” en 800 A (4100 A/cm3) comenzando la emisibn, en este
caso, en 500 A (la corriente fue incrementada aumentando la tensién).
Una disminucién del mixino a valores inferiores a éstos, produjemﬁ
un desplazamiento (y una disminucidn) hacia el pico de corriente de-
sapareciendo cuando &sta fue menor de 150 A.

El comportamiento del sistema A es similar, salvo que los

procesos son mas ripidos, transponiendo la etapa semejante a la lu-
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miniscente a la semejante al arco, en 100 ns (en este caso el capaci-
tor utilizado es de 10 nF).

1o expresado anteriormente, concuerda con lo dicho en la
primer parte de la seccifn III-2-1, mostrando que una gran transfe-
rencia de energia (con gran E/p) ocurre en zonas cercanas a la ruptu-
ra con la creacidn de electrones muy energéticos.

Sin embargo, varias razones indicarian que la excitacidn de
los niveles superiores de la transicién liser, se realiza en un proce~
so de, al menos, dos etapas (como fue sugerido por Davis y King (50))
y no en una sola colisién camo lo sugieren Sasaki et al (51).

En primer lugar, ya hemos mencionado que los célculos de
Papayoanou (48) indicaron una temperatura electrfnica semejante al
caso del argbn. En forma global, la diferencia de energfa necesaria
para llegar del estado fundamental al nivel superior laser es el do-
ble en el Xe respecto al Ar, por cuyo motivo seria improbable que
ocurriese en una sola etapa. Posteriormente, la observaéién del osci-~
| lograma de tensidn muestra un retardo de aproximadamente 200 ns para
la aparici6n del pulso luminoso desde el comienzo de la excitacién
{en el inicio puede observarse la emisifn laser de transiciones del
Xe neutro en IR). Dado que los procesos de decaimientos en iones son,
myy rapidos(sus vidas medias ~ns,disminuyen al crecer el grado de ioni-
zacién), indicarian la posibilidad de que se cree una poblacibn ibni-
ca inicial (probablemente de Xe III) para porteriormente poder cbte-

ner una inversién de poblacién entre los niveles laser. La dependen-
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cia con la corriente (12) indicada en la referencia 51, asi también
lo indicaria.

La dependencia de la potencia con la tensidn de carga del
condensador (para el circuito B) indicado en la Fig. 16 a nos mues-
tra un umbral bajo (v3KV) en relaci6n al de 12 KV obtenido para el
circuito A. En 9 KV hay un cambio de pendiente que indica la satu-
racién de la emisidn con relacibn a la tensifn. El comportamiento
de las dos lineas mas fuértes es similar (fig 16 b), siendo la azul
(495.4 nm) alrededor de dos veces mis potente que la verde (535.3nm)

Las observaciones realizadas muestran que la duracibn del
pulso estd limitada en primera instancia por la duracidn del escal®n
de tensidn, manteniendo inalterable su forma (Fig. 17), salvo en los
limites de alta presidn o baja tensién, donde es posible cbservar dos
picos apenas desplazados, correspondiendo a distintas transiciones.

Por Gltimo, cabe mencionar que la mixima potencia alcanzada
fue de 2 KW en pulsos de 80 ns de duracibn, con el sistema A (a 22 KV)
Con el sistema B (a 15 KV) el miximo alcanzado fue de 800 W en 160 ns
de ancho oconsiderado en la mitad de su altura.

La divergencia total de la radiacibn (medida con tcmas foto-—
graficas a varias distancias fue de 1.5 m rad y el difémetro a la sali-

da de 5 mm, dbservandose la mancha en la Fig. 18.
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IV - 3 BEmisibn del l4ser de colorante

Utilizando un l&ser de Xe IV cuyas caracteristicas fueran
descriptas en la seccién anterior, fu@ excitada una solucién de Ro—
damina 6G (2 107> m) segfin el esquema de la fig. 9. La emisién liser
fué obtenida luego de una alineacifn perfecta de la cavidad. La di-
vergencia del haz (medida en idéntica forma a la del Xe) fue de 2 m-
rad mientras que el diametro de la mancha (fig. 19) a la salida fue
de 0.5 mm.

En las siguientes subsecciones se enumeran las caracteris-

ticas mis salientes de la radiacibén emitida por el colorante.

IV-3-1- Respuesta temporal
La figura 20 muestra la forma del pulso obtenido observén-

dose una perfecta similitud con el de excitacién (fig.17). Esto indi-
ca que la emisién estd saturada desde el umbral (concuerda con I1-19)
El ancho del pulso es similar al de excitacién, salvo cuando la exci-
tacién es pequefia y el 1l4ser opera cerca del umbral. En ese caso, la
reproduccifn es de un pulso de excitacifn "recortado" a cierta altu-
ra, que tiene por lo tanto un ancho temporal menor (siempre medido a

su altura media).

Iv-3-2- Eficiencia
Mediante el empleo de los dos fotodiodos, el osciloscopio y

filtros de mallas metdlicas (que atenuan en un 50%) fué obtenida una
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relacibén entre la potencia de entrada y la de salida en el caso de
emisién sin sintonia.

El grafico de la fig. 21 muestra una recta, que, como hemos
expresado en IV-2-1, es caracteristica de una emisi6n saturada en es-
te caso con relacibn a la excitacifn y desde el umbral. La pendiente

B = 0.44, mientras que la potencia necesaria para llegar al umbral es
3 W

IV-3-3 Espectro de emisi6n de banda ancha

La radiacibén fue analizada con los espectrSgrafos menciona-
dos en III-5, obteniéndose un registro fotogr&fico y una distribuci6n
de los picos de intensidades en funcibén de la longitud de onda (Fig.
22). La variacibén de dicha distribucibn dentro del rango de excita-
cibn utilizado fue minima. Es posible observar el extenso intervale
de emisifn y la semejanza con el espectro de fluworescencia, denotan—

do una gran influencia de la emisibn espontédnea.

IV-3-4 Espectro de la emisibén sintonizada.

En forma similar al paradgrafo anterior, fueron obtenidos
registros fotogréficos de la emisién sintonizada en distintas frecuen-
cias (cambiando la posicibn de la cufia) obteniéndose también el raﬁgo
de sintonia y sus valores miximos relativos (fig.23)y. El valor en el

miximo absoluto es un 90% de la potencia del l8ser sin sintonizar.
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En la figura 24 se adbserva la distribucidn en longitud de
onda, del espectro sintonizado en 600 nm. En €l puede apreciarse una
inversibn (respecto del espectro de banda ancha) en cuanto a la posi-
cibén del maximo de radiacién respecto al centro del intervalo. También
es posible observar el corrimiento de dicho miximo respecto de la po-
sici6n del méximo de transmisién de la cufa.

En la figura 25 puede apreciarse el efecto del agregado del
etaldn FP en la cavidad.‘ Dado que la emisidn es de varios nm y el FSR

del etaldn 1 nm, el efecto de su inclusidn es de modular la salida.

IV - 4 Comparacifén con la emisién continua
A fin de establecer la limitacibén en la eficiencia de los

elementos de sintonia debido al corto tiempo de vida de la radiacidn
dentro de la cavidad respecto del caso continuo, al que puede consi-
derérselo infinito, el mismo sistema fue excitado con el ldser de ar-
gbn ibénico, utilizando 1.5 wvatios en 514.5 nm. La radiacién del co—
lorante fue atenuada mediante filtros neutros y el registro fotogr&-
fico rfue obtenido utilizando el espectrSgrafo Shimadzu en el primer

orden de difraccién

a
b

| ]

580 590 600 610
LONGITUD DE ONDA {nm)
FIGURA,26 EMISION CONTINUA a)SIN SINTONIZAR

bJCON CUNA ¢€]CON CUNA Y ETALON
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Los resultados obtenidos son coincidentes con las indicadas
en el manual del proveedor del ldser de colorante ( 54 ) para exci-
tacidn con arg6n. El espectro de la banda ancha es de 2 nm centrado
en 600 A mientras que los obtenidos con la cuha y con la cuna y el
etalén son 0.2 y 0.05 nm, respectivamente. El rango de sintonia es
mas limitado (575 a 610 nm) que en el caso del pulsado. La eficien-
cia es v 10%.

En la figura 27, es posible dbservar el efecto de los ele-
mentos de sintonia y de la competicién de los modos (seccibn II-3),

para este caso.

IV -5 "Locking" en frecuencia mediante doble éxcitacién

En las secciones precedentes se han detallado las aprecia-
bles diferencias existentes entre anbos modos de operacidn en un mis-
mo sistema. Ya hemos referido que la bfisqueda se inclina en general,
a la obtencién de emisiones de apreciable potencia y anchos de banda
reducidos, 1o que no es sencilleo de obtener.

En la seccidén II-3 nos hemos referido a los fundamentos de
"injection locking”, o sea, la introduccibn en la cavidad y por con-
siguiente en el medio activo de radiacién de pequefic ancho de banda y
cuya frecuencia pertenece al rango de emisidn del léser de colorante.
Su valor debe ser tal que compita efectivamente con la emisibn espon-
ténea, de manera que s6lo ella, y quizds algunos modos cercanos, su-

peren el umbral.
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En este caso el método utilizado difiere de aquel, en que es
el mismo medioc que actlia camo oscilador, para proveer un campo de ra-
diacién limitado a ciertas frecuencias, y como amplificador, produ-
ciéndose la elevacién de la potencia. Por otra parte, la radiacibn
adicionada en este caso es "independiente" de la emisifn, dado que su
frecuencia debe caer dentro de la banda de absorcién. Las ventajas y
desventajas del método serén discutidas en el Capitulo V.

El esquema experimental se observa en la figura 28. Los ha-
ces de los laseres de Ar y Xe ibnicos son superpuestos sobre el espe-
jo de entrada a la cavidad, mediante un divisor de haces de 50%. la
eleccidn de la ubicacibn de &sta, relativa a los haces, se debid a que
la reflexidn del haz continw en el divisor, era mayor que su trans-
misidén, a causa de su polarizacidn. Es de hacer notar que por proble-
mas de instalacién ambos laseres excitadores debieron funcionar a dos
metros del de colorante, disminuyendo sus eficiencias relativas. En
el caso del laser de argdn esto resultd critico, logrando disminuir
efectos de gradientes térmicons, que aumentaban el tamano del haz, en-
‘tubando su radiacidén. La potencia utilizada fue la mixima que produ-
cia en ese momento, o sea 4.2 W en todas las longitudes de onda, vy
la concentracién fue de 1.5 10~ 3M (no se observ una diferencia apre-
ciable con relacién a la anterior, 2 107°M).

La emisién del colorante asf obtenida, consistia de un fon-
do continuo de baja intensidad (algunos milivatios) modulado por pul-

sos de cientos de vatios, seglin el valor de la excitacién (de carac-
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teristicas temporales idénticas a las mencionadas en la seccifn IV-3-1
Dado que la presencia de la emisifn esponténea cubriendo todo
el espectro impidid observar fotograficamente si la emisitn pulsada se
concentraba o no, fue necesario analizar la radiaci6n montando el fo-
tomltiplicador a la salida del espectrBgrafo "Shimadzu", limitando
el ancho espectral, que recibe el detector, con una ranura de 200 um,
lo que represent$ una resolucitn de 0.096, 0.048 v 0.03 nm en el
primero, sequndo y tercer orden de difraccifn, respectivamente. Las
observaciones fueron realizadas con el osciloscopio Tektronix 7904.

Los resultados obtenidos se ilustran en las figuras 29, 30
y 31. ILos primeros obtenidos en primer orden muéstran la distribu-
cibn espectral de la emisién pulsada sin elementos de sintonia, con
y sin la superposicifn continua. El grafico es similar a los repor-
tados en el caso de inyeccifn. La concentracién de energfa en los
2 nm continuos es de v 90%. El resto presente es debido principalmen-
te a la separacidn entre los miximos de emisibn en los dos modos in-
dependientes, que posibilita la coexistencia de ambos.

En el segundo caso, obtenido en el segundo orden, colocando
la cufia en la cavidad, la limitacidn de la emisifn pulsada a un raﬁ-
go mis pequeno y cercano a la continua posibilitd la total concentra-
cidén cuando anbas excitaciones se superponen. Es evidente aqui tam-
bién el desplazamiento del miximo en el caso pulsado respecto del
méximo del continuwo, el que coincide con el maximo de transmisién de

la cuna.
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La situaci6n es idéntica al agregar el etaldén. La figura 31,
que fue ocbtenida en el tercer orden, muestra los 16bulos de la emi-
si6n pulsada con el de mixima intensidad también desplazado.

En todos los casos el ancho espectral de la emisifn pulsada
coincide con el del continuo dentro de los limites de resolucidn del
sistema de medicibn.

En todos los casos, las areas bajo las curvas. con y sin el

continuo, son idénticas, o sea que la energia involucrada es la misma.

IV - 6 Aproximacién fenomenolbgica de los procesos

Las ecuaciones diferenciales 12, 13 y 14 fueron resueltas
numéricamente utilizando las sencillas técnicas de Euler en una mi-
ni computadora Radio Shack TRS-80 para los distintos casos mencionados
en las secciones IV-3 y IV-5.

Dichas ecuaciones fueron normalizadas a fin de llevar las
cantidades a valores manejables por la miquina

V2

2 V2 ;
%: P+ \){X (v) 9, (v) dv} (y—-y)1 - {ko +\>{ x (v) g (v) dvl Y,

ax(v) = x(v){ 220(06(\)) Y, - o) a(v) I+ © ue(v) Y

ox X\
at T

( en esta ecuacién despreciamos un ¢ 5 POT Ser o << oe)

P x =1
N ¢ rlN

k =_];:.Q0=Q,N

~s

Z)3
Z=
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(dado que las funciones las expresamos en A, reemplazamos dv = - g?dk
. 32
en las integrales y v =¢))
A
A continuacifén enumeramos las funciones y datos utilizados

en todos los casos (las caracteristicas de los elementos de sintonfa

se incluyen luego).

SN

o, ) = k1 exp (k2(>\ - 600))

Ue (A)

k(1 exp (k (A-590)) (k + k_(600-)))+ k exp k_(A-590))

a(l) =

In (RR)
12

2
R =1.3- . 0.2 10

T = 1-R
2 2
_9 _19 2
T = 2.70 10  seq. k1 = 0.5 10 cm
29
£ = 4.100 om k? = - 0.0987
17 _t
kK = 1.10 fot/molec. cm. seq. k3 = 6.25 10
18 3
n = 1.2 10 molec/cm k = 0.277

l8
N = 1.2 10 k = 1.22



_2
b = 2.65 k = 2,910
6
-9 _2

to = 65 10 seq. k2 = 5.45 10

29 2
T = 2.39 10 seq. k8= 4.10

_17 _16 2
C = 2.998 10 nm/seq. k9= 1.10 am
R = 1

)\1, )‘2 y D son variadas seglin cada caso.

Oa Y O fueron tomadas de la Ref. 17, corregidas segln (10)
para ampliar su rango (565~640 nm). Si bien ellas estén tomadas en
etanol, los valores no difieren mucho y las formas mis importantes
en este caso, presentan variaciones mucho mis pequenas.

£ fue calculada a partir del espesor del flujo (240 ym) y
el angulo que la radiacién del colorante en la cavidad forma respec-

to a la normal a su superficie (53°) (Fig. 32) .

FIGURA 32
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T= 2L donde L es la longitud de la cavidad (36 cm)
c
El valor de « utilizado reproduce mejor las curvas experimenta-

les, mientras que de acuerdo a la definicién (Seccibn II - 6) '\:10.'15.
fot/molec am seq. |

n corresponde a la concentracién utilizada (2 10"3 M)

La funcibén para R2 fué tomada de la Fig. 10.

La funcién de excitacién (Fig. 35) fue elegida tal que W,
{t) y g_ge(t) fueran nulas cuando t = 0. Fue supuesta una excitacién
.hmogléluea del medio de‘ manera que W= W, , donde W, es el nGmero to-
tal de fdtones excitantes y v es el vo‘ftimm excitado de la celda.

| En general, fueron ﬁtilizados valores cercanos al umbral por
’facilidad de oomputo, va que mis excitacién significaba menor paso
pa:fa que él cilculo sea estable. Valores mayores utilizados mantu-
vieron las caracterfsticas de los resultados.

El valor de la vida media del nivel excitado 1, fué corregi-.
do segln la referencia 56, debido al efecto de eliminacién de mplé~
cﬁlas en ese estado por colisiones ocon otras moléculas de colorante.
Gi &ste es supuesto proporcional a la concentracibn, el tiempo de
vida se reduce a

+an

0

Al

1
T1

_9 _10 3 18 3
con T = 4.8 10 seq., ky = 1.35x 10 cm /seg. v n = 1,2 10 molec/cm

Los valores iniciales tomados fueron x(),0) = 0 para todo *

. 28 3
ey, (0) = 10 molec/cm . (variaciones en varios frdenes de este
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valor tienen influencia despreciable en los resultados). La salida

del programa de valores dey , de x (vt) y de Is(t) donde

x, (vt) == x (vt) In R
s ——_— )
y Is (t) =- 11n R fdvx(v t)
'2" 2 0 1

El intervalo temporal utilizado en la iteracién fue de 2 x 10~loseg.

IV-6-1- Espectro de banda ancha

El problema presentado fué resuelto para el intervalo (565-
620 nm) con D = 1.2 108 fot/seq. Es de hacer notar que los modos
donde se dbserva que no hay amplificacién, tienen efecto desprecia-
ble y el no considerarlos limitando el rango no alteran los resulta-
dos. Estos se observan en la figqura 33

La caracteristica mis saliente es el corrimiento que el méaxi-
mo de la distribucién en longitudes de onda hace en el transcurso del
tiempo. Estos corrimientos han sido hallados experimentalmente para
pulsos de excitacifén mayores a 10 ns (55). Con excitacibn de pulsos
gigantes fué medido un corrimiento de 7.5 nm hacia el rojo en 15 ns.
En excitaciones mids largas (ns) también se halla presente, pero el
fen&meno es més complicado dado que se cbservaron corrimientos hacia
el rojo, hacia el azul o variacifn de la direccifén durante el pulso.
Los resultados aqui presentados son similares a los de las Referen-
cias 16 y 17 pero los corrimientos son mucho mayores.

Dado la indole de transitorio del proceso, pueden ser enten-
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didas en funcién de la variacién de la ganancia, en el transcurso
del tiempo debido a las variaciones de las poblaciones del nivel ex-
citado y del fundamental (principalmente del primero). Dado que la
poblacitn de &ste (Fig.34) supera ampliamente el valor del umbral
antes que la radiaci6n llegue a niveles que permita un "equilibrio
entreambas, los modos que se amplifican primero estén ubicados més
cerca del mixino de flworescenciao en €L A medida que disminuye
y (o n,) aumenta la influencia de la absorcibn del estado fundamen-
tal corriendo el méximo de la ganancia hacia el rojo. La forma en
s no sufre variaciones importantes, afn aumentando el valor del
pulso de excitacifn en un orden de magnitud. La figura muestra que
los méximos en cada longitud de onda no son simulténeos.

Por Gltimo, cabe destacar que la variacifn en 2nm del mixi-~
mo real respecto al calculado (tal como se observa en la figura 22)
cae dentro del posible error de los valores de seccién eficaces
utilizados. Variaciones de los valores de &stas en ese orden no mo-
difica la forma de la emisién sino que s6lo la desplazan en alguna
direcci6n (16).

La figura 35 concluye lo dicho en IV-3-I- cbservindose una
perfecta concordancia entre el pulso de excitacibn y el emitido.

La eficiencia calculada (Fig. 21) fue ﬁc = 0.61 W compara-
da con 8= N.44 que fue la medida. La discrepancia radica fundamen-
talmente en que no todo el voluren excitado es aprovechado por la

cavidad. En el presente caso, en que el &rea excitada por el léaser
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de Xs (Ae) es mayor que el &rea de la radiacibén del colorante en el
medio activo (An? la relacién entre dichas eficiencias puede consi-

2 0.72
m —4

derarse igual a B _ A Tw
c 2

-~ = —N = —
B Ae ﬂwe

que establece que como Wy = 15 pm entonces wg = 17.7 ym .

Suponiendo 2 wg f. D donde £=2.5 cm (distancia focal del

-3
espejo M de entrada y D = 1.5 10 divergencia del haz del l&ser de

Xe, tenenmos we

El valor de potencia de urbral calculado Puc = 4.54 W

= 18.7 ym

mientras el valor real era Pu = 3 W.

IV-6-2 Fmisibn sintonizada con la cuha
La funcibén de la ganancia fue modificada por
2
a () =-In{R R (T) }
1 2 1
Siendo T1 (A\) la transmitividad de la cufa (basicamente un
etalén) y este dado por

2.1
T ) ={1+ (2 Fl sen (A=A )T } T
N A}\_‘” 01

1

donde T es el maximo de transmisifén, A)X el rango espectral libre
01 /

1/2 _1 .
y F la fineza ~ ¥ R (1-R) donde R es el coeficiente de reflex-
1
ién de los dos recubrimientos que constituyen el etalfn.
En o()), T se halla elevada al cuadrado, dado que en cada

viaje de ida y vuelta la radiacién la atraviesa dos veces.
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En este caso, T01 = 1, X“= 600 nm, A>\1= 110nm, F1= 3.2
(datos tomados desde el manual de la cavidad del liser de coloran-
te) y D= 1.2 106 fot/seqg. ”

Basicamente las caracteristicas generales son similares sal-
vo que se observa, al introducii un mecanismo de pérdidas selectivo,
un efecto mds marcado de la campetencia entre modos que lleva a una
reducci6n gradual del ancho eépectral (Fig. 36). AGn ocon este ele—
mento dentro de la cavidad, se aprecia un corrimiento proqgresivo.
Una reduccién en el méximo de la radiacidén integrada Ig(t) es debido
a que fue sintonizado fuera del miximo de la emisién de banda ancha.
IV-6-3 Emisifn sintonizada con cufa y etalon

En forma similar al anterior, tenemos aqui

a (A) =-1n (R1 R2 T12 (\) T:()\) ), con F2 definido en
forma idéntica a F1'

Para el etaldn F? = 0.76 , A)\? =1lmm, A =600my To =1,

02 2

El resto de valores son idénticos al caso anterior.

Dado la limitacién de puntos disponibles en )\ y las que se
hubieran necesitado para representar debidamente todos los 1l6bulos
que aparecen con esta disposicién (Fig. 25) se optf por obtener con
los puntos con que se cuentan, debido a la limitacibén de memoria de
la mini computadora utilizada, un panorama de la distribucién de la
radiacion.

Se cbserva en la figura 37 que la posicidn del centro geomé-
trico de los miximos de intensidades no se corresponde con el maximo
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de la cuna, limit&ndose la salida, en este caso, a los modos del
etalén y que, en general, no fueron simultdneos (Fig. 38).
La eficiencia es aqui también reducida por los factores men-

cionados en IV-5-2.

IV-6-4 Emisi6én producida con doble excitacién (continua y pulsada).
Solamente fue resuelto el modelo para el caso de sintonfa con
cuina y los valores de los parfmetros son en este caso los empleados
en IV-5-2, |
Las condiciones iniciales fueron modificadas de manera de si-
mular un flujo estacionario en la cavidad.
Fue supuesta una distribucifn espectral gausiana equivalente

a una salida continua de 15 mW fuera de la cavidad.

_(A-2ey® 1n 2
Resulta que: x (Ap) = Qe OA
1

con Q = 1.2 10 °fot/ cm’ SA =1 nmy Ae= 600 nm

donde A es la mitad del ancho a mitad de la altura, valores
que corresponden a la emisifn continua sintonizada con la cuia.

Adem3s, Y (o) =2 10_’2 m:ulec/cmal fue la poblacién inicial
supuesta calculada para operacifn sobre el umbral del continuo.

Tanmbién, fue sumado a P un término constante igual a 1 }.0"11
fot/s, equivalente a una excitacién cercana al unbral de v 600 rd
en 514,5 nm del laser de Argdn, distribuido en un &rea cuyo dia-

metro es 20 um.
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En primera instancia fue comprobado que con dichos valores la
situacidn, tanto de la pcblacién como del flujo no variaba apreciablemen-
te en un tiempo (5 ns) en que la excitacibn pulsada comenzara a dirigir
el proceso. La figura 39 muestra el comportamiento de la radiacién cuan-
do la excitacibn pulsada fue iniciada. Se cbserva en este caso la ausen-—
cia de corrimientos, dado que la radiaci6n continua establecida constitu-
ye el limite de dichos procesos. El colorante, en este caso actfia como un
perfecto amplificador manteniendo su forma espectral intacta.

La respuesta temporal (Figs.40 y 41) es también similar en este
caso, reduciéndose levemente el tiempo necesario para lleval al unbral,de
bido a que la excitacién efectiva es un poco mayor. La eficiencia obtenida
es ocomparable a la de emisién en banda ancha,es decir,sin elementos de sin—

tonia.
Es de notar que la valoracién de los resultados obtenidos en estos

casos asi como los logrados por otros autores con el simple modelo utiliza-
do, adolecen de la dificultad que, al transponer el unbral, deja de tener
validez la aproximaci6n utilizada (AI/I<<1) en un brewe intervalo de tiempo.
Sin embargo, cualitativamente, el comportamiento real es semejante al cal-
culado. La constante k(vinculada con la proporcifén de la emisidn esponté-
nea)que reproduce mejor las curvas experimentales, es menor que la total

8

calculada (’\alO1 fot/molec am seg) y mayor que la corregida al considerar

15fot/xmlec ¢m seqg). Esta

la proporcién que se mantiene en la cavidad (%10
variacién es seguramente debida a las simplificaciones forzosas utilizadas
en el modelo. Variaciones de esta constante solo cambia el espectro de la
emisién y levemente el tiempo en que se llega al umbral, sin modificar

practicamente la eficiencia.
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CAPITULO V.

DISCUSION FINAL Y CONCLUSIONES

V - 1 Introduccién

En este capitulo se detallan las principales caracteristi-
cas de la emisi6n de los l&seres de colorantes pulsados, las causas
que lo producen y las posibilidades del método utilizado para redu-
cir el ancho de banda.

Finalmente se mencionan algunas de las posibles aplicacio-
nes de estos sistemas.

V - 2 Caracteristicas de la emisién pulsada de los l&seres de co-
lorantes.

En los capitulos anteriores se han descripto las caracteris-
ticas principales de los laseres de colorantes operando en forma
pulsada. Las referencias presentadas en el Capitulo II (Seccién 7)
ilustran sobre los distintos esquemas convencionales utilizados pa-—
ra lograr emisibn sintonizada con un reducido ancho espectral, uti-
lizando elementos dispersivos como redes de difraccibn, prismas,
etalones, etc. Sin embargo, las eficiencias logradas respecto a emi-
siones & banda ancha son menores, a veces varios Srdenes de magni-
tud de diferencia. Se puede concluir, en definitiva que grandes po-
tencias y anchos de lineas estrechos son requerimientos contradicto-

rios, debido a la inevitable fuente de pérdida introducida con cada
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elemento de sintonia y debido a que en condiciones de fuerte excita-
cién muchos modos oscilan scbre el umbral.

En la labor realizada y aqul descripta, la utilizacién de un
tipo particular de excitacién (longitudinal) de una celda de pequeno
espesor y en una cavidad de gran longitud, trae aparejado una amplia-
cibén de dichos efectos. Las propiedades espectrales de los ldseres
de colorantes dependen apreciablemente de la competicién entre los
modos. Esta estd restringido por mecanismos que favorecen su coexis—
tencia. En este caso &sto es debido a que la proporcién de la produc-
ci6n de emisién estimulada es comparable a la espontinea,cuando el sis-
tema se aproximé a la zona del umbral, prowvocando una marcada in-
fluencia de esta Gltima. Los resultados presentados en el Capftulo
IV (Secci6n 3) asi lo demuestran. Tanbién es posible observar la li-
mitaci6n del efecto de los elementos de sintonia. A pesar de ello,
es ilustrativo indicar la eficiente condensacifén espectral, dado que
practicamente toda la energfa es canalizada en un intervalo diez ve-
ces menor.

La éficiencia de conversifén lograda para practicamente todo
el rango de potencias de excitacién utilizadas (>40%) vy el pequeiio
urbral que posee (3 W), son importantes caracteristicas del sistema.

Por medio de un an&lisis realizado en forma numérica de la
dinfmica de las densidades de flujo espectral y de las poblaciones
de los estados moleculares, fué ilustrada la propiedad b8sica de la

emisién de los l8seres de colorantes pulsados operando sobre el um-
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bral, su ewlucién espectro-temporal.

Ademas del efecto de la emisibn esponténea de producir una
emisitn de aproximadamente 50 nm (en el caso sin elementos de sinto~
nia), la caracteristica mis notable observada en dicho anflisis es
el corrimiento espectral. Estos corrimientos que ya han sido repor-
tados experimentalmente (55), dependen fundamentalmente del solapa-
miento del espectro de absorcién respecto del de emisidn. : (oloran-
tes con un gran corrimiento Stckes, donde éste no existe, deberian
mostrar s6lo un pequefio desplazamiento de la radiacién. En estos ca-
sos, la ganancia podria ser més sensible a efectos de tripletes
(provocando un desplazamiento hacia el azul). La influencia relati-~
va de ambas absorciones, son las que en definitiva, requlan la din&-
mica del proceso en longitudes de onda.

La eficiente condensacién espectral observada cuando se uti-
lizan elementos de sintonfa puede ser entendida con el siguiente ra-
zonamiento. Al superar el umbral el ancho espectral de la emisifn es
mucho menor que cuando dicho elemento es utilizado en un sdlo paso
y su centro est8 comprendido en zonas cercanas al méximo donde la
transmisidén es cercana a la unidad, despreciando las pérdidas pro-
pias de dicho elemento. Asi, las p8rdidas del elemento de sintonfa
son practicamente independientes de la longitud de onda y son nulas
en nuestro caso.

El estudio realizado concuerda, ademis, con la evolucifn
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temporal de la emisidn integrada en longitudes de onda, mostrando
una saturacién respecto de la excitacién desde el umbral.

El material aqui analizado dara lugar alin a posteriores es-
tudios sobre parémetros que no hemos tomado en cuenta hasta el momen-
to, como cambios de concentraciones, reflectividad de los espejos,

etc.

V - 3 "Locking" en frecuencia mediante doble excitacién.

Los resultados experimentales y numéricos presentados en las
Secciones IV-5 y IV-6 , respectivamente, demuestran las bondades del
método, en cuanto a la eficiente contraccidén de la emisibén en un ran-
go limitado por el espectro de la emisidn l&ser continua del coloran-
te.

Relacionéndolo con el caso de “inyeccifén", posee la desven-—
taja que tanto la radiacidn oscilante (continua) come la amplificada
(pulsada) se encuentran en la misma cavidad con elementos de sintonfa
gue introducen pequenas pérdidas adicionales. La utilizacifn, ademés,
de un divisor de haz introduce una pérdida de aproximadamente el 50%,
tanto a la excitacifn continua como a la pulsada. En el otro caso, las
pérdidas generalmente afectan a la radiacifén "inyectada" dado que &s-
ta se realiza en muchos casos a través del espejo delanteru.En deter-
minadas ocasiones también se introducen elementos de sintonfa (tipo
etalén Fabry-Perot) a fin de reducir el rango de modos operando, de

manera de aumentar la eficiencia.
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Las potencias que se pueden lograr con este sistema estén
limitadas a la respuesta del medio dado que a grandes excitaciones,
8ste se blanquea y la radiacién excedente es transmitida (la longi-
tud de la celda est8 limitada por la excitacibn eficaz del continuo).
Sin embargo, en el caso de "inyeccifn" estas limitaciones también
existen determinadas también por la intensidad de radiacién disponi-
ble para introducir en el sistema. Si &sta es baja, gran parte de la
emisién se produciréd en un ancho espectro.

Posibles correcciones en el esquema utilizado, pueden otor-
garle ventajas. Dado que la emisién del colorante no depende de la
polaridad de la excitacibn y su radiacién posee polarizacién propia
debida a la cavidad, es posible eliminar las pérdidas producidas por
el divisor del haz utilizando dos l&seres con distintas polarizacio-
nes y elerentos que las distingan en la reflexi6n o en la transmi-
si6n, empleando, por ejemplo, un cubo polarizador divisor de haz o
un espejo dicroico.

Logrado esto, dos importantes razones otorgan a este sistema
ciertas ventajas. Una de ellas es que en esquemas comn el de la Ref.
19 entran en juego cuatro léseres incluyendo dos de colorantes (uno
gue provee la relacidén a inyectar y otro que es utilizado como ampli-
ficador). Esta reduccibén simplifica el sistema, tanto en costo como
en dificultades experimentales.

Otra ventaja es que la emisién pulsada obtenida es indepen-—

diente en longitudes de onda de la radiaci6én adicionada. O sea, da-
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do que la"inyecci6n" es indirecta en este caso, la seleccifn se lo-
gra con los elementos de sintonia de la cavidad. La eficiencia obte-
nida es la misma que la obtenida en operacién pulsada y s6lo estd
limitada a que la base continua supere el unbral. Este Gltimo requi-
sito es equivalente al caso de inyeccibn en el sentido que es nece-
sario contar con un l&ser "funcionando”.

En conclusibn, con la adicién de una excitacifn continua o
cuasi-continua que produzca oscilaciones en un rango de frecuencias
reducidas, la que se puede ajustar con los elementos de sintonia co-
locados en la cavidad, es posible lograr emisién pulsada, cuya poten-
cia pueda superar el KW en el mismo rango de frecuencias. La sintonfia
de ésta, queda limitada por las mismas cotas que la continua y la
eficiencia por la del comfin l4ser de colorante pulsado con los mismos
elementos de sintonia.

Alin resta investigar la respuesta del sistema a excitaciones
mayores o de distinta duracifn. Un interesante caso planteado es
utilizar pulsos de ps, obtenidos por técnicas de "mode-locking",
provenientes de un léser camo el de Xe o utilizar el mism escquema
que en este trabajo mezclando en el medio activo una solucibn dilui-
da de un absorvente saturable, obteniéndose pulsos cortos, de poten-
cia y ancho espectral reducido, de innunerables aplicaciones princi-~
palmente en quimica y biologia.

V - 4 Aplicaciones

Desde la invenci6fn del l&ser, muchas aplicaciones han sido
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propuestas, creando nuevos campos (6ptica no lineal, fisica de pulsos
ultracortos, holografia, etc.), y revitalizando campos clasicos como
la 6ptica, espectroscopia y metrologia. La eliminacién de la restric-
cibén de trabajar a frecuencias fijas resultd en un posterior impulso
de la actividad.

En el estudio realizado no se han tomado en cuenta las posi-
bles aplicaciones particulares de los sistemas utilizados, dado que
los casos en que pueden ser de utilidad constituyen un nmero muy
grande. Los l&aseres de colorante ofrecen ventajas obvias sobre fuen-
tes de haz convencionales y monocromadores para el estudio de espec-
tros de absorcién fptica, debido a sus cualidades de intensidad, haz
dirigido, ancho de banda estrecha y sintonizable. Su intensa radia-
cifn puede ser también aplicada para excitar éestados energéticos se—
leccionados de &tomos, iones, moléculas o s6lidos, o ser una fuente
invalorable en técnicas de espectroscopia no lineal. Diversas inves-
tigaciones en fotoguimica, biologia a atGn en medicina han sido in-
fluenciadas positivamente por su utilizacién.

Es imposible enumerar o éﬁn listar en un espacio limitado y
no es de significacién en este trabajo, todas sus posibles aplicacio~
nes. Estas pueden ser halladas en libros de la especialidad o en el
Journal of Current Laser Abstracts, desde 1964.

En la referencia 10, Capitulo 6, es posible hallar un resu-

men de sus usos en distintas &reas desde sus comienzos hasta 1977.

g
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