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Tijd en frequentie

Het concept tyd heeft een belangrijke rol
gespeeld in de ontwikkeling van de weten-
schap vanaf de dagen van de klassieke
oudheid tot vandaag de dag toe. De aarts-
vader van de Griekse filosofen/weten-
schappers, Thales van Milete, ontleende
een groot deel van zijn roem aan het kor-
rekt voorspellen van de zonsverduistering
van 28 mei 585 v. Chr. met een nauwkeu-
ngheid van ca. 104 sekonde. Sindsdien is
de mogelijkheid om voorspellingen experi-
menteel te verifieren over gen enorm ge-
bied van tijdschalen uitgebreid Om twee
voorbeelden uit de deeltjesfysika te noe-
men: op grond van experimentele gege-
vens meent men te kunnen konkluderen
dat de levensduur van het proton meer dan
1038 sec. bedraagt {1], terwijl de levens-
duur van het rho-meson ongeveer 1023
sec. is [2]. Dit is een verschil van 61 ordes
van grootte!

Deze twee voorbeelden iflustreren meteen
twee experimentele benaderingswijzen: by
het langzame proces (proton verval) wor-
den individuele of collectieve gebeurtenis-
sen direkt ‘“getimed”, terwiji het by
snellere processen handiger is om naar de
frequentierespons van een systeem te Kij-
ken. Resuitaten in tijd- en frequentiedo-
mein zijn, uiteraard, aan elkaar gerelateerd
via een onzekerheidsrelatie In de vorm:

Ao At > 0,5 M

Het is gebruikelijk om voor A de volledige
breedte op halve hoogte te nemen (FWHM)
i.p v. de standaard deviatie (RMS), zogdat
de faktor 0,5 in formule (1) vervangen mogy
worden door een konstante, die van gg
vorm van de signalen afhangt.

Wanneer deeltjesbotsingen bij hoge ener.
gie een rho-meson resonantie veroorzaken
met een breedte van 154 MeV, dan is een
interpretatie in termen van een levensduur
waarschijnlijk gerechtvaardigd (Ty-proces.
sen). {.h.a. 1s het echter mogelyk dat ook
andere dynamische processen een rol spe-
len, zoals bijv. botsingen tussen de dee}-
ties onderling of interakties met de
omgeving waarin de geéxciteerde toestand
Is tngebed. Voor de totale (homogene) lijn-
breedte zyn nu dus meerdere oorzaken
aan te wijzen, die samen kunnen worden
gevat onder de naam defaserende proces-
sen (T,-processen). Als (een deel van) de
fluktuaties traag zyn t.ov de T;-proces-
sen, dan is de tijdschaal van deze proces-
sen niet meer van belang, maar wel de
amplitude. In zo’n geval wordt gesproken
van een inhomogene bidrage aan de ljn-
vorm,

Om de verschillende dynamische proces-
sen te kunnen scheiden, is het waardevol
om ook op korte tijdschaal tijdsafhankelijke
experimenten te doen. Met name de niet-
lineaire respons van systemen maakt het
mogelik om de verschillende dynamische
bijdragen te scheiden. Een combinatie met
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kan dan een goede tgst 2ijn voor de con-
sistentie van de ontwikkelde modellen. In
dit verhaal komen tyddomein optische
technieken aan de orde met een resolutie
vah ca. 10~ 14 sekonde. Voor ons Is deze
rasolutie nodig 0.a om fluktuaties te bestu-
deren die plaatsvinden n elektronische

toestanden van molekulen in de vioceistof-
fase-

pulskompressie
De meest voor de hand lggende manier

am een hoge tijdsresolutie te bereiken in
optische experimenten is om zeer korte
lichtpulsente maken [3]. Hiervoor is het no-
dig, volgens formule (1), dat de lichtbron
gen grote bandbreedte heeft en dat er
goed gedefinieerde faserelaties bestaan
tussen de verschillende frequentie compo-
penten. De kortst mogelijke puls ontstaat

satran e
agsoroer
e

gain

vermoedelik in die situatie, waarin alle fre-
quentiecomponenten in fase zijn op dezslf-
de tijd op één of ander punt in de ruimte.

In een laser is het vrij eenvoudig de fases
van de verschiliende longitudinale modes
te koppelen. Dit 1s op drie manieren moge-
lik: 1) door periodiek de versterking of de
verliezen te moduleren (aktieve mode-
locking), 2) door de verliezen intensitertsaf-
hankelijk te maken (passieve mode-
tocking), 3) door interferentie met een ex-
terne resonator (additieve modelocking). In
figuur (1) staat de Colliding Puise Mode-
locked (CPM-)laser afgebeeld zoals die in
ons laboratorium in gebruik is In deze la-
ser spelen verschillende hineaire en niet-
lineaire optische interakties een rol [4],
maar het basisprincipe I1s dat van passieve
modelocking. De pulsduur bedraagt in ons
geval ongeveer 40 fsec., zoals afgeleid kan

et

!

[~

Figuyr 1.

+
Ar pump beam

Bchematisch overzicht van een Colliding-Pulse-Modelocked-(CPM-)laser. De vier pnsma’s zorgen
Yoor goed gebalanceerde dispersie kompensatie in de laser tritholte
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Geometrie van twee experimenten Pulsduren worden gemeten in een autocorrelatie experiment.
Hierin wordt m b v een niet-hinearr optisch kristal de tweede harmonische opgewekt van de laserfre-
quentie (Kggnag =Ko +Ki) Vioeistof dynamika wordt bestudeerd m.b.v. oplossingen van kieurstof
molekulen In dat geval 1s de frequentie van het signaal (bijna) gelik aan de laserfrequentie zelf

(kslgnaal =2k — k)

worden uit een autocorrelatiebreedte van
60 fsec. [n een autocorrelatie experiment
wordt de convolutie van een puls met zich-
zelf gemeten d.m.v 29 harmonische ge-
neratie, zoals in figuur 2 staat afgebeeld.

Om deze pulsen nog korter te krigen, wat
voor onze experimenten nodig bleek te
zyn, moet gebruik worden gemaakt van
niet-ineair optische effekten (zie onder).
Hiertoe worden de relatief zwakke CPM-
laser pulsen versterkt m.b.v. een koper-
damplaser. Vanwege de beperkte band-
breedte van de versterkingskleurstof ziyn
de pulsen nu iets langer geworden (figuur
3) met een energie van ca. 2 pJoule Dit
liikt misschien niet veel, maar al die ener-
gie zit In 50 fsec. geconcentreerd, zodat
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het piekvermogen ca 40 MegaWatt i1s! In
een focus van 50 um diameter geeft dit een
optische veldsterkte van meer dan 107
Viem

Zoveel energie Is niet nodig om het beoog-
de niet-lineaire effekt te bewerkstelligen.

Een kiein deel van de versterkte puls wordt
gefocusseerd op een monomode (& = 4
um) optische fiber met een lengte van ca.
1 cm. De combinatie van hoge veldintensi-
teit en korte pulsduur zorgt er nu voor dat
efficiente zelf-fase modulatie optreedt. Dit
verschijnsel berust op het feit dat de bre-
kingsindex van ieder matenaal bij voldoen-
de lichtintensiteit een niet-lineaire compo-
nent krijgt (het optische Kerr effekt):



n=ng+ Nyl (2

Hierbij is | de intensiteit van het optische
veld. De niet-lineaire brekingsindex geeft
aanleiding tot een intensiteitsafthankelijke
faseverschuiving. De fase die een frequen-
tie g opdoet voor een materiaal met lengte
lis

@ol ol

® = c M=, (no + N2}y (3)
L EWHM \
¢ /o fs !! \

-

Q
£ L
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Figuur 3

Autocorrelatie van versterkte femtosekonde pul-
sen De volledige breedte (FWHM}) van 76 femto-
sekonden houdt in dat de duur van de pulsen
zelf ongeveer 50 femtosekonden moet zijn

Voor een gepuist veld heeft dit een interes-
sante consequentie De tijdsafhankeljke
intensiteit geeft een tydsathankelyjke fase-

8

verschuiving: aan de voorkant van een
puls neemt de faseverschuiving by} iedere
optische cyclus toe, en aan de achterkant
neemt de faseverschuiving weer af. Het
gevolg 1s dat het spectrum van de puls
wordt verbreed (figuur 4).

De instante frequentie (in het tiydsdomein)
wordt gegeven door:

(el wol di
o) = w0 — Tr = @0 =~ Nz (4)

zodat we aan de voorkant een roodver-
schuiving waarnemen en aan de achter-
kant een blauwverschuiving. De zelf-fase
modulatie geeft dus spektrale verbreding,
terwijl de pulsduur nauwelijks veranderd.
Het gebruik van een monomode fiber zorgt
ervoor dat dit op een stabiele, reproduceer-
bare manier gebeurt zonder complicatie$
als byv. zelffocussering van het licht (ook
een gevolg van de riet-lineaire brekingsin-
dex).

De puls bhijkt de fiber ook sterk verbreed in
de tijd te verlaten. Dit is voornamelijk een
gevolg van de normale, lineaire dispersie,
d.w.z. de frequentie-athankeljkheid van
no. Voor veel transparante diélektrische
maternialen geldt in het zichtbare gebied
van het elektromagnetische spektrum een
Cauchy-type dispersie relatie

no(@w) = A + Bw? (6)

Een materiaal met een dergelijke disper-
sierelatie geeft dus over een lengte | een
fasefaktor

0) = 2 now) U

wat tot gevolg heeft dat de laag-frequente
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Figuur 4

Spectrum van pulsen by het verlaten van de optische fiber Met toenemende pulsenergie (van bene-
den naar boven) neemt de breedte van het spectrum ook toe t g v zelf-fase modulatie De y-as is

niet op schaal

voorkant van de puls minder vertraagd
wordt dan de hoog-frequente achterkant:
de puls wordt langer.

Het gecombineerde effekt van zelf-fase
modulatie en dispersie kan worden bere-
kend voor een bepaalde invoer puls door
de niet-lineaire Schrédinger golfvergely-
king numeriek uit te werken [5]. Om inzicht
te krijgen in de fysika van pulscompressie
te verkrijgen is het echter instruktiever om
uit te gaan van formule (6) en deze in een
Taylorreeks te expanderen rond een of an-
dere centrale frequentie wy:

D) = B(wo) + (& — 0) {AE' + 83'“’”2} +

- @)
(@ —wo)? {89% 1+ _—wsm?)}
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De eerste twee termen van deze reeks ge-
ven triviale fasefaktoren die geen effekt op
de puisvorm hebben. De laatste term, ech-
ter, waarin kwadratische en kubische kom-
ponenten van de expansie zijn samenge-
nomen, zorgt voor verbreding van de puls
in de tid.

Wanneer de kubische term verwaarloosd
kan worden, hangt de puls vervormende
fasefaktor dus kwadratisch van de frequen-
tie af, wat wil zeggen dat de corresponde-
rende instantane, temporele fase evenre-
dig 1s met 12 en de instantane frequentie
evenredig met t. De dispersie induceert
dus bij één of andere minimale fiberlengte
een zogenaamde hneaire tylp, i.e. een -
neair verloop van frequentie in de tiyd [6].
Het aardige is nu dat er puls compressoren
bestaan (i.e. een opstelling van dispersieve
elementen), die ook een kwadratische af-
hankelykheid van de fase hebben, maar
met tegengesteld teken: N



Peompressor = Po — aw?

9)

Warnneer de compressor constante a in-
stelbaar 1s, kunnen de fases van alie fre-
guentiecomponenten gelijk gemaakt wor-
den op een tyd en plaats in de ruimte. Er
komt dan een puls tot stand die aanzienlijk
korter kan zin dan de puls die aanvankelijk
de monomode fiber in ging. Twee voor-
beelden van dergeljke compressoren, die
als frequentie-afhankelijk delay hinen ge-
zien kunnen worden, staan in figuur 5 By
de twee grating paren is de dispersie te va-
rieren door de afstand tussen de gratings
te veranderen, by de vier prisma’s wordt
experimenteel de afstand meestal gelijk

gehouden, maar wordt de hoeveelheid ma-
teriaal dispersie ingesteld (formule 8) door-
dat het licht meer of minder prisma mate-
riaal doorloopt

Bovenstaande behandeling is, zoals aan-
gegeven, niet exakt. Bij zeer korte puisen
geven prisma’s of gratings niet voldoende
compensatie voor het frequentieverioop
binnen een puls De reden is dat zowel ma-
terialen als de prisma en grating configura-
ties hogere orde termen in de frequentie
Taylorreeks expansie hebben. Dit betekent
dat niet 1edere hoeveetheid materiaal dis-
persie gecompenseerd kan worden, zodat
biyv. de fiberlengte veel kritischer wordt
dan bij pure kwadratische faseverstorin-
gen.
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Figuur 6

Autocorrelatie van ultrakorte optische pulsen. De tijdsduur van deze pulsen 1s slechts 8 & 10 femtose-
konden, d w z minder dan 10-14 sekonden. Aangezien de elektromagnetische voortplantingssnel-
heid 3x1010 meter per sekonde bedraagt, 1s de verplaatsing in deze tyd zelfs voor licht slechts 3
micrometer Atomen en molekulen staan praktisch stil, alleen elektronen vertonen nog dynamika.
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Figuur 5
Optische compressoren (&) grating compressor (b) prisma compressor Pulsduur verkorting treedt

op doordat de fasen van de verschillende frequentiekomponenten van de optische puisen beinvioed
kunnen worden De frequentie afhankeljke fase faktoren zin-

ol 20l 201 2nc
D mateniaten(®) = T;m N}, Pprsmarsl®) = f Ccos {ﬁ(a))}' Pygratngs(®) = Tg [1 "(Ea"sm a)2]1/2

Hierby 1s n, 1s de brekingsindex, I, de geometrische weglengte door het materiaal, |, de afstand
tussen de prisma’s,  de hoek tussen de fijn die de tophoeken van de prisma’s verbindt en de diffrak-
tiehoek voor frequentie , I, de afstand tussen de gratings, a de hoek van inval op de gratings, d
de afstand tussen groeven op de gratings 13
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Figuur 7

Tids opgelost lichtverstrooiings signaal (grating-scattering) aan een vioeistof bestaande uit kleurstof
molekulen Resorufine, In lage concentratie opgelost in het oplosmiddel DMSQ. De geheugentijd van
de elektronische toestanden van dit molekuu! blijkt uiterst kort te zyn De getrokken hjn is gebaseerd
op een statistisch model voor de vorming van een zgn. foton echo.

Nu blijkt het zo te zijn, dat de derde orde
termen in de expansie van prisma- en
grating-dispersie een tegengesteld teken
hebben. Wanneer nu zowel prisma’s als
gratings worden gebruikt, kunnen ook ku-
bische termen worden gekompenseerd!
Op deze wijze is de puls verkregen waar-
van de autocorrelatie in figuur 6 staat afge-
beeld. De autocorrelatiebreedte is 14 fsec.,
zodat de FWHM van de puls 9 & 10 fsec.
zal bedragen Slechts 5 optische oscillaties
zyn aanwezig binnen deze breedte! In feite
wordt de waargenomen breedte mogetijk
nog beperkt door experimentele faktoren.
Voor optimale kompressie zou de prisma-
afstand | eigenlik vergroot moeten worden.
De huidige afmetingen van de prisma’s
verhinderen dat. Het autocorrelatie-experi-
ment zelf kan ook de tydsresolutie bepa-

14

len. De femtiosekonde pulsen kruisen el-
kaar onder een hoek van ca 4° in een 180
um dik KDP knstal Dispersie, phase mat-
ching of aberraties in de focusseeroptiek
kunnen ook het resultaat van fig. 6 bepa-
len!

Optische dynamika van vioeistoffen

Als voorbeeld van een situatie waarin een
ultrahoge tijdsresolutie absoluut nodig s,
staat in figuur 7 het resuitaat van een twee-
puls verstroolings experiment afgebeeld
In dit expeniment hebben twee femtosekon-
de pulsen interaktie met elkaar via de niet-
lineaire polarisatie die in elektronische
toestanden van een dye molekuu! worden
opgewekt. In vioeistoffen blijkt het verval,
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van wat wel een foton echo genoemd kan
worden, bijzonder snel te zijn. Een mi-
croscopische beschrijving van de fluktua-
ties die verantwoordelijk zijn voor deze ul-
trasnelle optische dynamika is et
voorhanden [8]. Zelfs een fenomenologi-
sche aanpak Is niet triviaal Zo valt bijv. te
verwachten dat de aanname van exponen-
tiele relaxatie processen in deze omstan-
digheden onjuist is. Deze aanname berust
op de zgn Markov benadering, die er op
neer komt dat de omgeving (het “bad”),
geen enkele herinnering bewaart aan eet-
dere gebeurtenissen op de tijdschaal van
het experiment. Wanneer de tiydschaal
waarop een systeem dynamika vertoont zo
kort wordt als die van fig. 7, dan moet expli-
ciet rekening worden gehouden met de
correlatietijd van het bad. Of anders ge-
zegd: de scheiding tussen systeem en bad
1S niet zo eenvoudig te maken als in de
Markov limiet. Voor een beschrijving van
de dynamika is het dan nodig om expliciete
aannames te maken over de statistische
eigenschappen die een rol spelen De des-
betreffende theorién kunnen pas nu met
enige betrouwbaarheid in het tjddomein
getest worden [9].
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