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Capitulo 1,

Introduccion, -

1.1 Introduccion

Con el descubrimiento del lase: en 1959. resulté posible producir haces

intensos de luz amonocromatic: coherente capaces de producir campos
eléctricos de magnitud comparat .e a la de los campos electrostéaticos que

mantienen a los electrones unicos a los atomos (un valor tipic: para un
laser pulsado es 105 V/cm ). Esto permitio el descubrimiento 4« toda una
gama de'nuevoé_efectos en la interaccion de la luz con la materia, como
son la generacién de arménicos,- la amplificacién paramétrica, el efecto
Raman estimulado, la dispersign de Brillouin estimulada y la conjugacién
de fase, por nombrar los mas importantes.

La generacidn 'de segundo armdnico fue descubierta en 1960 por
Franken, Hill, Peters y Wienreich {1], quienes al haper incidir 1la
radiacién producida per un laser de rubil con una longitud de onda de 694.3

nm, enfocada por una lente sobre una placa de cuarzo, descubrieron que se

producia luz de una longitud de onda de 347.2 nm, correspondiente

exactamente a la mitad de la longitud de onda original (gue equivale al
doble de la frecuencia), a razon de un foton azul por cada 10° fotonés
1 rojos. Este fendémeno se explicd como un proceso debido a la existencia de
una polarizacién eléctrica que depende del cuadrado del campo eléctrico
' {1]. Posteriormente se.descvbric una técnica para hacer que la eficiencia
de produccién del segundo arm¢nico mejorara varios ordenes de magnitud
respecto a los primeros i1esultedos ([2]. Estos avances, aunados a la
invencion de distintos liseres, permitio tener el segundo armonico de un
cierto namero de lineas lassr |

A finales de los afos cesenta y principios de los setentas, con el
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desarrolle de los laseres da pigrento organico, que son laseres
"sintonizables” en un amplio rango de longitudes de onda, se logré cubrir

continuamente el espectro visible y parte del cercano ultravioleta (3,4].

gin embargo, debido a limitaciones intrinsecas a los pigmentos, estos

jaseres no pueden funcionar por debajo de cierta longitud de onda

(localizada en el cercano ultravioleta). La generacién de segundo

arménico, ¢ doblamiento de frecuencia como también se le conoce, de 1la luz
b

provenieﬂte de los laseres de pigmento y el mezclado paramétrico de ondas

(del que el segundce armdnico es un caso particylar) permitieron 1la

obtencién de fuentes de luz monocromatica coherente e intensa

sintonizables- en el wultravioleta [5-8]. Actualmente existen equipos
comerciales que produceﬁ el segundo armdnico de un laser de pigmento,
estoé sistemas constituyen una herramienta fundamental en la
espectroscopia de fluorescencia con excitacion selectiva de alta
resolucién. Sin embargo, las aplicaciones del proceso de generacién de
segundo arménico se han diversificado, siende la deteccién de pulsos
ultracortos una de las mas importantes tecnologicamente [9]. .

En esta tesis se presenta la obtencién de una fuente monocromatica
intensa de luz uitraQioleta sintonizable, mediante la generaéién de
segundo arménico de un laser de pigmento organico en cristales de fosfato
dihidrogenado de amonio (ADP}. Se presenta también un estudio de algunas
de las propiedades del fenémeno de generacion de segundo arménico. Se
utilizé un laser con el pigmento Rodamina 6C bombeado por un laser de
nitrégenc molecular, ambos disefados y construidos en la U.A.M -
Iztapalapa. Los cristales de ADP utilizados fueron cultivades en el
C.I.C.E.S.E. de Ensenada Baja California, y nos {fueron amablemente

proporcionados por e} Dr. Manuel Yamada.
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1.2 Doblamiento de frecuencia,

La generacién de segundo arménico es un proceso en el que a partir de la

" interacciéon entre el campo eléctrico producido por un laser, que oscila

con frecuencia w (en la regidn optica) y un medio no lineal a través del
cual se propaga, S€ produce luz que oscila con una frecuencia 2.

Se puede hacer una descripcién fenomenolégica de este proceso
expresamﬁa a la polarizacién eléctrica P inducida en el medic cono uﬁa

serie en potencias del campo aplicado E;

_ (
p = on(1)E ‘e x 22 L o x(siEa . e x(4)E4 hoo (1.1)

El primer término, que contiene a la susceptibilidad lineal, describe
las pfbpiedades opticas lineales familiares del indice de refraccién. El
segundo término, cuadratico en E, es el responsable de la generacién de
segundo arménico. ‘En efecto, si suponemos que se propaga una onda

monocromatica de frecuencia w, la cual se describe por:

wt t

+ & (r) et

E(r. t) =-21- ( E(r) e ] ‘ (1.2)

ésta producira una polarizacién dada por:

) “(2) wt

P = e x (E(re'™ + & (r)e 1 e(r1e™ + 8" (r)e 'Y

PN

(1.3)
donde sdlo hemos tomadeo " en cuenta el términe cuadratico en E.

Desarrollando el producto se obtiene que:

P = e 4 211- (€2%(r)e' ™ + £%%(r)e 12 4 266" (1.4)
ccuniderando una amplitud € real, entonces
P<2) - 801(2) 82(rJ % Eelet . e—izut . 2] (1.5)

es decir, la propagacién del campo electromagnético induce la produccién
de una polarizacion constente (fenémeno conocido como rectificacioén

optical) y una polarizacién optica que oscila con una frecuencia 2w. Al
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introducir 12 polarizgcién dada por (1.5) en las e@cuaciones de Maxwell, se"¢-:j
obtiene que una- parte - del  campo. oscilard . -con frecuencia 2. Esta
componente es la que constituye el segundo arménico.

La generacién de segundo arménico y en general los procesos de orden

cuadratico en el campo eléctrico, sbélo se observan en medios

anisotropicos, por lo que cas} siempre se usan cristales birrefringentes
para producirlos. La razén de esto tiene que ver con argumentos de

simetria muy generales como veremos mas adelante.

L. 3 Estructura de esta tesis

La estructura de ia presente tesis es la siguiente: en el siguiente
capitulo se exponen los aspectos teéricos relacionados con la generacién
de segundo arménicp; en el capitulo 3 se explica el origen de la respuesta
no lineal ante -“la propagacidén del campo electromagnético-y se muestra un

calculo semi-clasico de !la interaccidén de radiacién con materia del cual

se obtiene una expresién para la susceptibilidad a segundo orden en el

el montaje experimental utilizado en los experimentos realizados y en el
capitulo 5 se muestran-los resultados obtenidos. Finalmente en el capitulo
6 se vierten las conclusiones del presente trabajo y se discuten las

I campo, .en términos de parametros moleculares. En el capitulo 4 se describe
posibilidades de trabajo a futurc.
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Capitula 2.

Generacion de segundo armonico.

La generacién de segundo arménico se inscribe dentro del fenomeno mas
genéral de 1a interaccién de la radiacién electromagnética con un medio no
jineal. Esta interaccién puede descriBirse a un nivel fenomenolédgico
mediante las ecuaciones macroscépiéas de Hax?ell, complementadas con lag
relaciones constitutivas; en ellas se hacs uso explicito de la respuesta
no lineal del medlo ante la preopagacién del campo. El origen de ecla
respuesta no lineal no puede explicarse dentro de este marco, para ello
hay que recurfir a una descripcidn microscépica y estadistica, como se

verda en el capitule 3 del presente trabajo.

Al resolver las ecuaciones de Maxwell se llega a una ecuacién de onda-

diferencial parciél no lineal, que en general no tiene una solucién
aralitica. El método usado para resolverla coincide con un esquema mas
general: se dgterminan los modos normales del problema linealizado (ondas
planas de freéuencia distinta en este caso), se toman unos pocos de ellos
{tres en este céso]. se les dan amplitudes dependientes de la posicién o
dél tiempo vy se‘insertan en la ecuacion de onda. Este proceso da como
resultado un conjunto de ecuaciones diferenciales ordinarias no lineales

acopladas para las amplitudes. El problema se reduce entonces a resolver

estie sistema de ecuaciones.

2.1 La ecuacion de onda en un medio no lineal.

Para estudiar la propagacion del campo electromagnético en un medio no
lineal usemos las ecuaciones de Maxwell, en el sistema MKS de unidades,

para Un medio sin cargas ni corrientes libres:
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D=0 :
v-D {2.1a)
v-B =0 (2.1b)
4B
UxE = ~ ;; (2.1¢)
UxH = E?B (2. 1d}
at

donde E vy D son los vectores e campo eléctrico y desplazamiento eléctrico
respectivemente; H y B son el campo magnético y la induccidén magnética.
Las ecuaciones de Maxweil no forman un conjunto coempleto, necesitamos
afiadir informacién acerca de la respuesta del medio material ante la
propagacion del campo electromagnético. Esta informacién se introduce en
la forma de relaciones entre los campos y los desplazamieﬁtos, llamadas
por esto ecuaciones constitufivas, gque 1ignerande los efectos de la

magnetizaciéon del medio podemos escribir en forma general como:

D

1

e E + P (2.2)

B

pOH | (2.3)

donde €, €8 la permitividad del vacio, P la polarizacion eléctrica del
medio vy M, €S la permeabilidad del vacio. Escribamos a la polarizacion

como la suma de una parte lineal y otra no lineal:
P = €, X E + PNL ‘ (2.4)

donde X, es la susceptibilidad eléctrica lineal, dque bara un medio
arbitrario es un tensor de segundo orden y PNL es la parte no lineal de la
polarizacién, cuye origen y naturaleza se explicaran mas adélante.
Resolvamos el sistema de ecuaciones (2.1-2.3) para el campo eléctrico
de 1ia siguiente manera: tomemos el rotacional de (2.1c}, en el lado
derecho de la ecuacién resulfante eliminemos B usando la relacién (2.3) y

sustituyendo el rotacional de H de (2.1d), llegando asi a:
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8D

UxUxE = p, —3 : (2.5)
at

~N

para simplificar el lado izquierdc ‘isemo$ primero la 1identidad

2 o
vectorial UxUxE =V V+E - VE. Sustlituyendo la relacidn constitutiva (2.2)
y la expresion (2.4) en la primera =ecuacién de Maxwell (2.1a} vy

considerando que el medic es homogéneo obtenemos

50(1 + xL) V-E + V'PNL = 0, (2.86)

si la polarizacién no lineal es pequefia, de manera que V-PNL Z 0 entonces

podemos aproximar V‘E =2 0 y la ecuacién (2.5) se convierte en:

VPE=p , (2.7)

Usando otra vez las expresiones (2.2) y (2.4) para eliminar a D de la
ecuaclén anterior, obtenemos la ecuacién de onda en un medio no lineal:

2 2
2 5 E + uoé——PNL (2.8)

at ate

donde € = 1 + X, es la permitividad relativa del medio.
r

2.2 Mezcla de tres ondas. -

La polarizacién no lineal puede escribirse como una serie en potencias del

campo eléctrice

= ex 2 . EE + e x " .EEE + ... ' (2.9)
NL e ) . R

la cual puede obtenerse a partir de un desarrollo de Taylor del
hamiltoniano que describe la interaccién de un electrén ligado a un atomo
o molécula con el campo [1]. En la ecuacién anterior x(n) es la

susceptibilidad no lineal a orden n en el campo, la cual es un tensor de

orden (n+l) determinado. por las propiedades del medio. En el apéndice A se
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. . . ' (2) ) o
presenta una definicion mas precisa del tensor x°'. Consideremos ahora
las condiclones de simetria necerarias para la existencia de los diversos‘
términos no lineales. Para esto veamos ‘que sucede si se aplica un campo

eléctrico +E a un medic, la polarizacién resultante es, dejando de lado el

caracter tensorial de las succeptibilidades:

(+) (212 (313 (4) 4
P = £ X

NL o o (2.10)

|
(y]
o]
+
v}
rm
+
™
&~
o]
+

Si ahora se invierte e. campo, es decir si se apliza wur compe

-E al medio, la polarizacidn producida sera ahora,

- (2) .2 (3) .3 ()4
PNL = £.X E €,X E™ + £,X E" + ... (2.11)

1
-

Si el medio es centrosimétrico, es decir su estructura es simétrica

ante inversiones espaciales, la direccién de PNL debera invertirse y su
. . ‘

magnitud deberd conservarse ante el camblo de signo de el campo aplicado,

(-)

. {+} ~ 4 t2n)
es decir P = - P Yool R
NL NL

y esto sélo sucede si x(z =X =...=X 0.

Este resultado nos dice qgque para medios centrosimétricos, la
polarizacién no contiene los términos de orden par en los campos, pero
para.medios no centrosimétricos y por tanto anisotrépices existirénltodos
los términos. En particular, los fenémenos resultantes de una polarizacidn
cuadratica en el cémpo, s6lo se observaran en medios anisotrépicos.

Al escribir la forma explicita de la polarizacién (2.9) en la
ecuébién de onda neo lineal (2.8), vemos que resulta una ecuacién
diferencial parcial no lineal para E, que ‘resolverémos para un c¢aso
particular en el sigulente parrafo.

Queremos describir el mezclado paramétrico de ondas, en el cual dos

ondas de frecuencias en general distintas coinciden en un medio, generando

una tercera onda que oscila a una frecuencia igual a la suma de las otras

des, efecto que proviene de la existencia de la peolarizacién no lineal




cuadratica en el campo eléctrico. En el mezclado de ondas se producen

ademas ondas que oscilan a una frecuencia igual a la diferencia de las
incidentes, al dobie de cada una de ellas, etc., gque por el momento no

. Ll
tomaremos en cuenta. Por simplicidad supondremos que los campos se
comportan como ondas planas, de manera que estos sé6lo dependeran

espacialmente de la direccidon de propagacién, la cual tomaremos como la

coordenada z.
Consideremos entonces que se propagan tres campos con frecuencias w,

w_y w_ con la siguiente forma
2 3

CE(z1) = [ 8 (2) A P V) (2.12)

donde c.c. denota complejo conjugado y j=1,2,3 etiqueta las diferentes

frecuencias, el campo total sera la suma de ellos,

E=E(z,1) + tztz.r1 +E (2, 1) (2.13)

Usaremos también la aproximacién de envolventes suaves, conslderando
2

que las amplitudes de los campos & varian suavemente, de manera que g—gj
) dz
€ k; g;gj , donde kJ es la magnitud del vector de onda del campo Ef
Introduciendo estas expresiones en la ec. (2.8) obtenemos:
itk z-wtyd?& 3° P
¥ ik e Ih j 0 S—j + Cc.Cc. = pH— NL (2.14)
oy dz 0542 :
J_

Examinemos ahora el lado derecho de esta ecuacidn; la polarizaciodon no
lineal actua como una fuente para el campo E, al cual transfiere energia
1
a una razon dada por {(2]:

1 « 13 .
(V.S)NL = §(E + E ) TBT(PNL + PNL} _ (2.15)

donde S es el vector de Poynting, definide por S = ExH. S6lo la parte de
la polarizacién no lineal que varia en el tiempo con la misma frecuencia

que alguno de los campos involucradeos contribuye a modificar la amplitud

10
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B

‘€5 muy peguefia, de manera que

de ese campo, ya que el -promedio en el tiempo de la razén de transferencia
de energia <v.s>T sélo serd significativo para la parte que oscile con la
frecuencla dada.- Asi, sl estamos. interesados en describir al canpo 63
gscilando con frecuencia W =Wt sélo —:onsideraremos los términes que

oscilen con esta frecuencia en la ec. (Z2.14). Haclendo esto obtenemos:

‘ 172
d& _ ., 1 u . : - : "
d_z_._.3_ 1&)3 é[—c—oe?] d— M glgaexp[l(kl*kz k3)Z] (d.lﬁ)

donde usamos k3=k1+k2 ; de manera similar:

4 e ) u 172 .
71: 10)1. g[—coﬁé(:] d : 8382exp{1(k3‘k1_k2JZI (2. 17)
y ' ) )
» 1/
d€& _ . 1 I e et .
2 v, i[ﬁggﬁﬂ d : 8183exp[1(k1 k3+k2)z] (2.18)

En las expresiones anteriores hemos usado el tensor d definido por:
d = e X {—u3,w1,w2) (2.19)

de uso mau frecuente en la literatura.

2.3 Generacion de segundo armonico.

El sistema dé ecuaciones (2.16-18) describe. la evolucién de las
envolventes de los campos eléctricos en el caso mas general de mezclado de
tres ondas. La generacion de segundo arménico, la cual estamos interesados
enn describir, se obtiene como un caso particular cuando hacemos w1=w2=w,
6‘1=FLl y w3=2w. Con esto el sistema de ecuaciones ée reduce a sdélo dos,
par. resolverlo introduzcamos la aproximacién de gque la eficiencia de

conversion de radiacién con frecuencia ul en radiacién con frecuencia w

1« 1 y podamos considerar 81= cte. La
2Ccuacién (2.16) puede entonces integrarse directamente, usando para ello

la condicién inicial 83(2=O]=O (inicia!menle no hay campc en el segundo

arménico):

11

SEE



o L " " & " L

— —— L 4 a W——— —— — L r—— L e

£ E (2.20)

1 n 172 elﬂkz -1
or

donde L es el espesor del medio no lineal y B8k es la magnituq del vector

pk definido por:

Ak = 2k1 - k3 (2.21)
que no es otra cosa que el desfazamiento espacial del vector de onda
resultante. La potencia de salida para el segundo armdénico es proporcional
al cuadrado de la amplitud 83.; tomando la razdn de esta potencia con 1a

2
potencia de entrada (proporcional a 81) se cobtiene la eficiencia de

conversién:

3r2 2,2 ‘ 2
P(2w) _ 2[_;;2] w° L & [P(w) } sen” (AkL/2) (2.22)

P N 2

(w) n(20) n(w)1? LA™ ) (akis2)?

donde hemos reescrito a la permitividad relativa en términos del indice de

refraccidn n, cr=n2. y hemos introducido el coeficiente no lineal efectivo

d o el cual toma en cuenta la geometria del cristal y las polarizaciones
e

de los campos involucrados. En el apéndice B se presenta una derivacién de

este coef;ciente.

2.3.1 Condiciones de transferencia de energia.

En la figura. 2.1 se muestra la eficiencia de conversién al segundo
érm@nico como funcion del desfazamiento espacial Ak; resulta glaro que la
mayor eficiencia posible en la generacion de segundb arménico se da cuando
Ak=0, es decir, cuando

k(2w) = 2k(w) (2.23)

Para ver que significa esta condicidn, consideremos primero que el
desfazamiento espacial es diferente de cero. en este caso la onda armdénica
generada en el plano z, no estara en general en fase con la onda generada

en otro plano z, con la cual interferira al propagarse hasta ese plano

12




(ver flgura 2.2). Esta interferenciz estd .descrita por eir faétorll
sincZ(AkL/Z) en la ecuacién (2.22) para la ef_iciencia de conversidn. Asi,
al tener Ak=0 las ondas generadas a 2w en do';éj-‘plar;os 21 y za cualesqﬁiera
estan en fase y por tanto su interferencia es cénstructiva. por esta razén

a la condicién (2.23) se le conoce como condicién de acoplamiento de

fases.

PC2w)D

AkL/2

Figura 2.1
Potencia de segundc armonico como funcion de AkL/2
Reescribamos la condicién de acoplamiento de féses en términos de
cantidades mas accésibles experimentalmente. Recordaﬁdo que
k(20) = w \/H;EO n{w) - (2.24)
la condicién de acoplamiento de fases [2.23) es entonces:

n(2w) = n(w) ' (2.25)

Es decir, las ondas con frecuencia w y 2w deben viajar con la misma
! velocidad en el medio no lineal para poder tener ta méxima eficiencia

posible de generacién de segundo arménico, de agui que a esta condicidn

13
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le conozca como de acoplamiento de veloclidades.
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Figura 2.2 *
Condicion de acoplamiento de fases. En (a) las ondas generadas
en-diferentes planos no estan en fase cuando no se cumple (2.23),
la intensidad resultante es pequefia. En (b) las ondas si estan en
fase y la intensidad producida es alta. -

Las ~técnicas para lograr cumplir esta condicién aprovechan la
birrefringencia natural qﬁe presentan los cristales anisotropicos.

En los cristales anisotropicos la direccidédn de propagacidén del campo
eléctrico (representada por el vector k} y la direccidén en gque se propaga
la energia (representada por el vector de Poynting S) no coinciden. Como
consecuencia de esto al entrar al medio un haz luminoso, ésfe se divide en
dos haces que "ven" al medic con dos indices de refraccién diferentes y
ceon peolarizaciones mutuamente ortogonales. Estos indices son llamados de
haz ordinario n° y de har extracrdinario n_. el cual es funcidén de la

direccion de propagacién. Consideraremos el caso de los cristales

uniaxiales, en los que s6lo existe una direccién en la que se observa un

14




’_’—'_'_-‘- .
solo haz; independient:mente del estzdc ce polarizacién de la ‘luz, a 1la

» - - NS S S : ‘ ' =~ M@Jgai‘
que 1lamamos eje épgico. Una subclase de estos, son los cristales
uniaxiales negativos,“éh los que el indice de refraccién extraordinario es
siempre menor Jque el ordinario [3].

Asi, aungque lejos de resonancia cada indice de refraccién por
I separado seaufuncién.monétona de la frecuencla, escogiendo por ejemplo que
| el haz fundamental con frecuencia w sea ordinario y el armbénico con
frecuencia 2« sea extraordinaric, podemos en principio cumplir la
condicidédn de acoplamiento de fase,

Para' un cristal uniaxial, el indice de refraccién extraordinario
ne(e) depende de la direccién de propagacién, determinada por el angulo &

medidc con respecto al éje o6ptice de la siguiente manera [3):

2 2 :
1 _ Cos Q , _sen e (2.26)

n°(8) n’ n®
e L2 [
donde n es el indice de refraccién ordinario vy né es el indice de
refraccién extraocrdinario que se mide a 90° con respecto al eje oéptico
(figura 2.3}, siendo ambos funcién de la frecuencia.
La condicién de acoplamiento de fases (2.25) se puede escribir como:
n (8 ,2w) = n (w) (2.27)
e m =]

Es decir, existe una direccidén especifica 8 tal que sl proyectamos
m

un haz a la frecuencia fundamental en esa direccién (con la polarizacién

adecuada para que entre al ecristal come un haz ordinario), el segundo

arménico saldra como un haz extraordinario en la misma direccién y la

| eficiencia de conversién sera maxima.

‘ ' Para encontrar el angulo em, hagamos uso de la condicién {(2.27) en la
ecuacién (2.26):

) 2 2
1 _ _Cos Em + sen om (2.28)

nz(w) nZ(Zw] n2{2w)
o [+] e

que podemos resolver para el angulc 8 , llegando a:
m
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n3(w) - nf(zw ]

-1 -
g = sen [

- n;z(m) - n;z(ZwJ (2.29)

Este es el resultado mas importante. del desarrolle teérico va
: T que

nos dice cual es la direccidon en que podemos optimizar la generacioén de

segundo armoéonico.

De este resultado se desprende también una restriccién importante

7

sobre el rango de longltudes de onda en que podemos obtener segundo

arménico en forma efjcliente, pues para que el angulo 8 éste bien definido
n . = . -

*

se debe cumplir:

n_(20) <n (w) (2.30)

—— e

srEjB oOptico

Mo

' ——n_C8>d
=)

nd | Yh_c8od

Figura 2.3 *

Indices de refraccion ordinario y extraordinaric como
funcion de la direccion de propagacion
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2.3.2 La tolerancia angilar.

la

direcclién de pronagacion dif t
Al Pener una dire n pironagacion erente a em dada por (2.29),

‘botencia de segunadao arménlco disminuira por el factor sincz(AkL/z)

respecto a su valor maximo, como muestra la ecuacién (2.22). Para calcular

esta disminucién en términos del angulo de propagacién 8, cercano a Bm
necesitamos la dependencia éxplicita de Ak con 8, manteniendo L fija. Para
desviaciones pequehas respecto a la direccidén de acoplamiento de fase
podemos escribir a Ak como un desarrollo de Taylor alrededor de Bm:

_ d bk

Ak 95 .

(e -8) + ... (2.31)
g " .

m

como Ak = 2k(w) - k(2w) y

k(w) = g,no(w) (2.32a)

k(20) = 3% n_(8,20) ' (2.32b)

"

con la dependencia angular de n dada por (2.25), entonces
€

d Ak _ _ 2w d n {8, 2w)
y por tanto
ak = - 2 n’(w) [n"%(2w) - n"%(2w)] sen2e (8 -8) (2.34)
C o e o . ©m m

Definamos la tolerancia angular 88 como el intervalo en que la
potencia pasa de su valor maxime a su valor minimo (ver figura 2.1), el

cual ocurre cuando Ak = 2n/L. De esta forma, la tolerancia estard entonces

dada por:

(noiw))-a

80 = {2.35)

1
[(netzm)‘2 - (no(2w11‘21 sen(26 )

>

La tolerancia angular asi definida es un buen parametro para
especificar el intervalc en que se pueden obtener intensidades apreciables

de segundo arménico.
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A la tecnica hasta aqui descrita se le conoce como de acoplamiento

por -angulo tipo I. Vale la pena sefialar que existen otras técnicas para

lograr el acoplamiento de fase. a - }

En el acoplamiento por angulo tipo [I, el hai incidente se divide
dentro del cristal en un haz ordinuric y otx;o extraordinario, de igual
amplitud ‘ambos y el segundo arménicoa sale cbmo un haz extraordinario,
teniéndosé ahora un angulo éptimo de comversién diferente al de tipo I y
una mayor tolerancia angular. El acopliariento tipo I requiere como fuente
un haz con polarizacidén lineal, mientras que el tipo Il puede realizarse
con una fuente.polarizada o no. En algunos Cristéles en los‘qué se puede
controlar la birrefringencia por medic de la temperatura, es posible
incidir a 9p° respecto al eje éptico yﬁ cumplir la condicién de

acoplamiento de fases a una temperatura especifica. A este método se le

. - . <]
conoce como acoplamiento por temperatura o acoplamiento a 90 .

2.4 Generacion de segundo armonico con haces enfocados.

El tratamiento hecho en la seccidén 2.2 esta basado en la suposicion de que

‘el haz fundamental se comporta comc una onda plana monocromatica. En la

practica, todas las fuentes de luz utilizadas se desvian en mayor o menor

grado de este patrén. En particular, muchos laseres se propagan en. la

forma de haces gaussignos [4), lo gque sugiere que un calculo mas realista
debe tener en cqenta este aspecto. Una explicacién heuristica de la
generacion de segundo arménico en estas ~ordiciones es la sigulente:

fa ecuacidon (2.22) sugiere que disminilirs el area scbre la gue incide
el haz aumenta la eficiencia-dé conversidin al segundo arménice. Esto se
logré enfoéando el haz por medic de wunz lente, lo qué resulta en un haz

gaussiano c¢on una cintura Wy un rango de Rayleigh %, como se muestra en

la figura 2.4. Si la longitud del cristsz)l es muy pequefa respecto a %y el

18




érea“delrhazrpermaﬂecefap’oximadamente co:.wtante a lo largo del cristal,
el vector de-onda -permanece -también -aproximadamente- constante para cada
parté del haz y el resultado (2.22) para ondas planas continGla siendo
Validé. Al aumentar la longitud del cristal o de manera equivalente usar
una lente de distancia.fo§a1 nenor esta aproximacién deja de ser valida.
| por un lado, la secclién tran:versz del haz dentro del crisial es ahora
t diferente’ "para diferentes alanc en profundidad, per ‘o que la
contribucién de cada uno de ellos serid diferente. Por ofre l:iide macra
porciones del haz cuyos vectores de onda no cumplan la condicién de
acoplamienta de fase, por 1lo que dichas porciones no contribuiran
significativamente a la producciéQ de segundo armonico.

Existe entonces una competencia entre el aumento de eficiencia por el
aumento en la densidad de epergia producido por la disminucién del &rea y

la disminucién de eficiencia provocada por la divergencia del haz.

B8je optico
AN

- - - .‘.l -\‘
‘.\ e e .\
W‘ RN ...-""‘.. ' 6
. 2 .- H
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Figura 2.4
Parametros invelucrados en ’a generacion de segundo
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completamente correcta necesitamos recurrir a la mecanica cuantica.

3.2 Un sistema_cuanticy de tres niveles.

gl problema de calcular la respuesta no lineal de un sistema atémico
cuantico ligeramente fuera de resonancia puede resolverse "utilizando la -
teoria de perturbaciones dependi:nte del tiempo. Consideraremos la
{nteraccién de dos campos electruomagnéticos con frecuencias wl y wz
interactuande con un conjunto de adtomos de tres niveles cuanticos cer:ca de
resonancia con los campos (figura 3.1}. El campo sera consideradoc como

clasico y el formalismo que usaremos es €l de matriz de densidad, el que a

continuacidén describimos brevemente.

0 ‘ 13>
hw1
12>
hw3 l )
R
R

11>
Figura 3.1

Niveles de energia y energias de los fotones involucrados
en la derjvacion de la polarizacion no lineal

3.2.1 Las ecuaciones de matriz de densidad.

Supcngamos gue el estade Iy > de un sistema se puede describir en términes
de un conjunto de eigenestados |¢ > de un opérador dado, de la sigulente
n

manera:
L2

g > = z-cnlwn > (3.22)

n=0

El valor esperado de un operador 4 estara dado entonces por:
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n,m=0 ) 'n;“
En general el estadc |y> nos es conocido sb6lo de manera incompleta ;
. ‘ ,)‘V H
por lo que no conocemos los valores preclisos de los coeficientes ¢ , sino
n
i s6lo ciertas propledades estadisticas de ellos. Asi, para conocer el.valor

esperado (3.23) necesitamos hacer un promedio sobre la distribucién de

estos coeficlientes en algun ensemble. Denotaremos a este promedio por:

0]
s o 5
| WA = §=Ocn c < ldlp > (3.24)

, Para simplificar !a notacioén, definamos las siguientes canrtidades:
A4 = pldiyd - (3.25)
&nm = <(pnl_dl(pm> (3-26)

y definamos la matriz de densidad p de la siguiente mznera:

p =C C ' (3.27)

mn n m

en terminos de la cual podemos reescribir el valor esperado promedio de o

de la siguiente forma:

m .
4= Y p 4 =) (pd) : . (3.28)
I n, m=0 mn nm L mm . ;
4 = tr(pd) (3.29) f

La dinamica® de un sistema cuintico en el cual se considera la
] estadistica estara dada, en .la representaciéon de Schrédinger por la matriz

de densidad, y el-—valor -esperado de cualquier operador se determinara a
t traves de ella. Tomemos un ensemble de sistemas preparados de manera
analuga, en el que por cada realizacién se observa el estado Iy ). 51

asignamos una probabilidad p a la ocurrencia de !wv> (o a la ocurrencla
r -

(v}

n

= ) () {3.30)

‘del conjunto de coeficientes ¢ ), podemos entonces escribir:

)
com =
o = Le 1y >
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El puﬁto de partida es considerar al campo eléctrico fundamental c
un haz gaussiano enfocadm mediante una lente de distancia focal £, cintura
(radio minimo)”ﬁ%, rango de Rayleigh %, Y numero de onda k, el cual

esta descrito por [4]):

t

E (rt) = [ &(r) et v e 2 (2.36)
donde
' 2 2
z 1
E(r) = 80 ey —— exp [ - ig__ii_l_] (2.37)
(1 + it) wlo(lﬂ'r)
(z - 1)
= o 2.38
Y T % ( )
es una coordenada 2z normalizada, referida a z = f como origen. Las

cantidades w qo y el semianguloc de divergencia 60 estan relacionados

entre si por las relaciones:

o
go = — (2. 39a)
A
A
8y = — : (2.39b)
s : : :

donde hemos reescrito a k1 en términos de la longitud de onda.

Para calcular el segundo arménico genérado por este campo, se
considera la contribucién a la amplitud ,dgz(x,y.z) producida por una
rebanada de cristal no lineal de ancho dz, la cual esti dada por la
ecuacién (2.16). Se integra luego sobre z para obtener el campo arménico

total 82, dando por resultado:

12 P 1Akz’ 2 2
' +
82(1") =z jw %[ EO] 1+0 62“(12 dz' fi-_i n exp [- g_;_).(__.l....)_]
2 €0 1 T w(1+it')
0 0
(2.40)

f
donde hemos introducido la polarizaciéon no lineal efectiva P; , que puede

s . (w)
escribirse en términos de la potencia del haz fundamental P, de la

20
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st P

(2.a1)
q--’,

mu e ¢
o0 nl

La expresién (2.40) puede simplificarse si solamente consideramos el
e

campo lejanoe (T 5 o) fuera del cristal. En este casgo:

1 172 P;f 2ik 2 2
E(r) = w_ =|—to 0 e R exp | - 20(1-4r) X *YTF

2 22y g T > 2
or wr
o

L eiﬂkz’ : k
L i)
* dz 17ie (2.421
o

La intehsidad de segundo arménico S(x,y) estara dada por:

1 2
S(x,y) = 5 eocn(Zw)gz
) d__n(20) [P I ,
= 4w f[—n—go] ' exp [ - T ————;EL—] {H(e, €)1}
€ £ 2 4 2 2 2
ord wwen (wt wT
oo 0
(2.43)
con
: 1 & ALY :
H(c,&)‘= > dt T3 (2. 44a)
-£
£ = %_ (2. 44b)
%o
o = 4 Ak (2. 44c)
Finalmente, la potencia. de segundo arménico se obtiene integrando
Six,y):

pta - II dxdy S(x,y) (2.45)

3,2 .

{(2w) 2 32 wd rL (W), 2 ‘ .
P =< | K — 2L P 1% hig.E) (2.46) ;
me € n?(w) i
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: 2
a4
E 7
k!

3
2 VT’ 2
| ) 1 o
con: hlo, &) = g H(o,&)1% = = dv o, (2.47)
\ -g

La funcién h(a,E) contiene toda la informacién sobre los parametros
optimizables ¢ y § que representan el desfazamiento espaciél y la potencia
de enfoque, respectivamente.

La integracién numerica de (2.46) evaluada por Boyd y Kleinman en [S],

muestra que h{c,€) es maxima para:

Sy
1

2.84 (2.48)

m
y h

I

1.068 (z.49)

El valor preciso de o no es tan importante ya due experimentalmente
siempre se puede hacer un ajuste fino de lg orientacién del cristal para
tener “ﬁ y por tanto maximizar la potencia de salida. La condicién (2.48)
traducida a L y 4 mediante (2.44b) nos dice que la eficiencia de
conversién para una potencia de entrada y una longitud del cristal f1ijas,
es maxima cuando la cintura del haz se ubica en el centro del cristal y se
cumple la relacién: -

L = 5.68% ' (2.50)

La potencia .maxima obtenible, dada por (2.46), muestra una
caracteristica sobresaliente, en el caso de haces enfocados la potencia
crece linealmente con la longltud del cristal, en contraparﬁe al resultado
para ondas planas en que lo hace cuadraticamente.

Finalmente, hace falta resaltar =21 hecho de que tanto en el caso de
ondas planas como de haces enfocados henos usade la aproximacién de que la
eficiencia de conversién es lo suficien.emente pequefia para consliderar que

el haz fundamental no cambia su intensidad. Esto resulta Iimportante al

momento .de evaluar las exprusiores (2.22) y (2.46) para condiciones

experimentales, ya que ;podria dars2 ¢l céso de obtener una eficiencia mayor

a 1!, situacién obviamente imposible. En ese caso, habria que resolver el
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cistema de ecuaciones {2.16-18) completo.
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Capitulo 3.

La susceptibilidad no lineal.

La teoria desarrolldda en el capitulo anterior es

f
undamentalmente

fenomenclégica. En ella se supone la existgncla de la polariZacisn e

lineal dada por la ecuacién constitutiva (2.9) simplemente come algo

fisicamente plausible, por lo tanto esta teoria no puede decirnog nada
acerca de su- origen, su magnitud o sus propiedades. Para obtener estag
caracteristicas de la respuesta no lineal, contenidas basicamente en el
tensor de susceptibildad de segundo orden en el campo eléctrico
recurriremos al cédlculo a partir de primeros principios, de la interaccién
entre radiacidén y materia. Este procedimento tiene la ventaja adicional de
hacer aparente la relacién entre las ‘cqnstantes macroscoépicas de
acobiamiento y los parametros atdmicos relevantes.

Un célculo completo debera tomar en cuenta la naturaleza cuantica de
la materia e incluso de la radiacién. Sin embargo, un modelo clasico puede
dar una idea cualitativamente correcta de cuales son los mecanismos
responsables de la respuesta no lineal.

En este capitulo se presenta primero un modelo clasico, que es una

extensién del modelo .de Drude y Lorentz para la'reSpuesta de un conjunto

de electrones ligados ante la propagacién del campo electromagnético.

Obtenemos después una expresién para la polarizacién a partir de una
solucieén perturbativa del problema cuantico semiclasico de la interaccion
de radiaciéon con un conjunto de moléculas de tres niveles. Este altimo
resultado nos permitira ademas, deducir ciertaé propiedades de simetria de

los tensores involucrados.
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3.1 - Un— modelo - atomico~ clasico—-de ~-neo---linealidad,- el oscilador

anarmonico forzado.

Consideremos - que '~ la respuesta electrénica de un medio mate;i_a\l
(dieléctrico) ante la propagacién del campo electromagnético puede
simularse mediante un modelo que supone al medio constituido por un
conjunto de electroﬂes ligados arménlcgmente aue solo interactuan con el
campo eléctrico forzante. Drude y Lorentz [1] usaron este modelo ,para
calcular la peolarizacién lineal. En é1 se considerc que las frecuencias
resonantes de los osciladores correspondian a las lineas espectrales
atémicas obser;adas.

Para desplazamientos muy grandes respecto de la posicién d;

equilibrib'(provocadas por campos eléctricos de magnitudes grandes) se

debe de tomar en cuenta la anarmonicidad de la fuerza restauradora de los

osciladores. Consideremos entonces el movimiento de un oscilador

anarménico r1orzado, que por simplicidad consideraremos unidimensional vy
que supondremos amortiguado. - El término forzante -proviene de 1la
interz-cién eléctrica del electrén con el campo, al que escribiremos como
la suma de dos campos oscilando a frecuencias woy w, Con esto, la
ecuacidén de movimiento para la posicién x del electrdén con carga e y masa
m es:

- : 2 2

X + ¥x + wox + 9x =

m

e { E (e'¥ -iw t E ot ety ] (3.1)

—21 + e 1)+—22(e

donde y es la constante de amertiguamiento, w, €s la frecuencia natural
del resorte y el punto sobre x denota derivacién respecto al tiempo.

Para resclver esta ecuaclén podemos usar un método perturbativo.
Tomando como parametro al coeficiente anarménicc @, la expresién para el

desplazamiento x se puede desarrollar como [2]:
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<2
cfe) = x (1) + ox () + 97 (t) + . (3.2)_
custttuyendo esta expresion en (3.1} y agrupando términos en cada

p rencia de 9, igualandolos luego a cero, se cbtiene. el conjunto de

e -uaciones siguiente:

fl
L3
—
o
St

' 2
"; + X : .
X, * X, w¥, (3.3}

. 2
PREREE S R e (3.4)
1

otc., donde F(t) es el término del lado derecho de la ecuacién (3.1),

Fit) = —E_ [ —%:(em1t v ety 4 *%?f?tht + o724 ] (3.5)

séle consideraremos el primer orden <« perturbacién dado por (3.4).

(a ecuacién (3.3) es la de un oscilador lineal forzado, cuya solucién es:

2
_ € § Wt -t
xo(t) = E CITOM] (e +e 1) (3.6)
=t
donde hemos introducido la funcidn D(wj) definida por: .
Plo ) = w - w + iyw ' (3.7)
} o ] 3

Para resolver (3.4) vemos que el término -xz(t] actua como una
fuerza forzante, la cual, utilizando (3.6}, contendra términos oscilando a
Zwr sz, a% * w2 y terminos constantes. La solucidén tendra entonces
términos que oscilen con cada una de esas frecuencias. Consideremos s6lo

la parte que oscila con frecuencia w o, . La ecuacibn a resolver es

.entonces:

2 (W Wt ~ilw +w_Jt
! 1e1( 19 e T 2} ]

(3.8]

La solucion de esta ecuacidén es:

: ezE E
X1(t) - - 172 {e:[w]+w2}t+ e-t(w1+w2)L]

2
Zm D(wl)D(wz)D(w1+w2)

(3.9)



La respuesta del medio, representada por la -polarizacién del sistema:
puede -expresarse en. términos de las cantidadesz atémicas, en primera
aproximacién, como la suma de los momentos diﬁdlarés atomicos:

P(t) = N e x(t) (3.10)

donde N es la densidad de atomos. Podemos dividir esta polarizacién en

dos partés

P(t} = PL(t) + PNL(t) ' (3.11)
donde
2
Ne® EJ ' iw t -t
P, = Nex (t) = — Y 200 ) (5" + 795 . (3.12)
=1

es la polarizacién lineal y

(2)
P

L [w3=w;+w2) =Ned Xl(t)

ﬁNe3E1E2 i (w +w )t i(w +w )
= (e '¥179% e 71N T

2 (3.13)
2m D(w ID(w )D(w +w_)
St 12

es la polarizacidémno ltineal.
Las susceptibilidades lineal y no lineal estan definidas por:
PL(w) = coxL(w)E(w) (3.14)

(), _ - ), _
PNL (wa—w1+w2} €% ( w3,w1,w2)E(w1}E(w2) (3.15)

y el significado de los argumentos de .xNL(-wa,wl,wa) se explica en el

apéndice A.

Entonces:
2
_  Ne
x (w) me (o) {3.16)
2) aNe3
Yy xNL (*wa,wi,wa) = - {3.17}

2 .
€ mD{w )D(w_)D(w +w_)
v} 1 2 12
Estos son los principales resultados de nuestro modelo de osciladores
unidimensionales clasicos. Para examinar sus consecuencias, examinemos

primero la susceptibilidad lineal dada en (3.16) para frecuencias cercanas
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a la frecuencla natural de los osclladores:. En esta regién:

. 2 2
D -w o+ iy = (w+w ) {w - + i
wjl w , iy | ( o J)( o “",) 7”;

it

ZwO{wo—wj) * dyw, (3.18)

y con esto, al separar a X, en sus partes real! e imaginaria, tendremos:

‘Nez (w - wj) ‘ 572
xL = She w 2 2 -1 2 2 (3.19)
00 (wo— wJ) + xy /4 (“0‘ wJ) + yo/4

que reproduce las partes de absorcién y dispersidn conocidaé [3].
Para analizar el significadb de la susceptibilidad no 1lineal,

comenzemos por notar que ésta se puccs factorizar en términos de la

susceptibilidad lineal de la siguiente forma:
mﬁco
(“wa'wx’wz{‘= Naea xL(wl)xL{wz)xL(w1+w2) . (3.20)

(2)
NL

X

R.C. Miller propuso (4], que este resultado se podia generallzar al

caso tridimensicnal de la siguiente manera:

(2)

xNL ijk(-wB'wl’wz) = xLii(wl)ijj[ME)kak{w1+w2) Al (3.21)

jk

y encontré qgue el parametro A:ﬂ: era aproximadamente constante para una
variedad de cristales - Una—consecuencia -de- esto, -es que en principio un
material con una susceptibilidad lineal (indice de refraccién) grande, es
un material con susceptibilidad no lineal grande.

Este resultado adolece de los defectos propios del medelo; por una

parte, hace falta tomar en cuenta la interaccién mutua entre los elementos

- dispersores que constituyen al medio. Esto se logra, considerando que el

campo local que actua sobre un electron estd dado por el campo eléectrico
macroscoépice mas un término proporcional a la- polarizacién, lo que se
conoce como correccién de Lorentz [S). Por otra parte, estos resultados

son como ya mencionamos so6lo cualitativos, para tener una teoria
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8

%n=®J{[PJ%N%q|ﬂ>
v

por tanto

3 -

p = ; P, 0 <0, | (3.32)

es la matriz de densidad.

Para encontrar- la ecuacién de evolucién de la matriz de densidad,

tomemos (3.32) multiplicada por ih y derivemosla respecto al tiempc:
cdp e diy > . d<y | .
hay g { Ihgev' P, ¥l + ihlv > p, Gv (3.33)

Usando la gcuacién de Schrédinger para va> :

Lpdly > '
lhd—E v = K va> (3. 34)

con ¥ el Hamiltoniano del sistema, en (3.33) llegamos a:

i . .
donde los paréntesis cuadrados denotan el conmutador usual en mecanica
cuantica. Esta es la ecuacién de Liouville cuantica para el operador p.
Para incluir los efectos del amortiguamiento en este feormalismo, se
modifica la ecuacién (3.35} introduciendo un término extra de la forma
[6]:

dp . i

—-— 1 ! -
3t R {p,H? +:F(p peq) (3.36)

donde los elementos de matriz de T tienen unidades de .inverso del tiempo y
peq es la matriz de densidad del sistema en equilibrio térmico en ausencia
de campo. Los elementos diagonales de [ describen los procesos de
amertiguamiento responsables de los decaiminetos no radiativos de los
diferentes estados, como son la emisidén espontanea, colisiocnes, etc. y los

elementos no diagonales representan simplemente el amortiguamiento de -los

elementos no diagonales de la matriz de densidad.
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3:2.2 Solucion perturbativa.
E} hamiltoniano mas general que describe laa"_.;nte:raccién de un campo
electromagnético con un electroén ligado a un atomo es {7}:

K = 5% p ~ eA(r,t)]2 + eV(r) | (3.37)
donde p es el momento del electrén, A es el potencial vectorial y V(r) es
el potencial de atracciédn coulombiana,entre el electréon y el niacleo. Es

posible ver {7} que este hamiltonlano puede transformarse canonicamente a:

® = %a P + eV(r) - weE(rt) = #_+ V(t) (3.38)
donde
¢ = er . : (3.39)

es el momento dipolar atédmico y E es el campo eléctrico. Ademis

1 2

'Ro 2m P
y V(t) = - u-E(r, t) (3.41)

+ eV(r) (3.40)

Tomemos los eigenestados {i)-de‘Ho—comc~nuestro_conjunto—ortonorma&*y‘
completo de estados y consideremos a la interaccién representada por V(t)
. come perturbacién, esto es:

R;li> = E 1 | (3. 42)
con. esto, la ecuacién de Liouville -modificada -(3.36)...se transforma

entonces a:.

dp  _ _ . i (p- '
gt Y= - e e *E [.o.\J'(t)]lj + I‘_U_tp peq]ij {3.43)
donde
Ei- EJ
leE 5 (3.44)

La matriz P, representa la distribucién de Boltzmann, que en la
q
representacion escogida es diagonal y toma la forma:

e_B}fo 1
- ; = (kT)" (3. 45)
peq Tr e“BNo ? Hen

Para obtener una solucién perturbtativa de (3.43), procedamos de
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manera ‘completamente -andloga al cadlculo clasico de-la seccién anterior:

introduzcamos un parametro de pequefiez A, como V(t) depende de la magnitud

de E, podemos tomar A=E(Eat . el cual factorizamos de V(t):

omico

V(t) = aW(t) - (3. 46)

De esta manera, podemos hacer un desarrollo en potencias de A:

(o) (1) e (&)

p{t) = p (L) + Ap (L)} +ATp (L) + ... (3.47)
Al introducir este desarrollo en (3.43}) e igualar los términos en

cada potencia de A se llega a:
p = p . (3. 483)

iy = - (iw =T )p(n) +

d_ £ [ (n-l)
dt 1] 1y "1 h P

,H(t)lu; nz1 (3. 48b)

La solucidén formal de {3.48b) es:

{n)

‘.. t - r_ -
o I i_ el(wlj H“U)(t. L) [V(t').p(n 1)(t:)] dt’ (3.49)
RS Y Ah ) : i)

De esta expresién se ve que p:?) o« AT, por lo que al regresar a p(t)

en (3.47), no dependerd explicitamente de A, por lo que en lo sucesivo
omitiremos A en las expresiones para p(t).

Si consideramos al campo eléctrico como la suma de dos campos

monocromaticos:
E(t) = —%1 e 't . —gz e %t 4+ cle. (3.50)

y consideramos sdlo los términos cerca de resonancia, los elementos de

matriz del hamiltoniano.de interaccioén Vij= KiIVIt) ]3> soen

E
. A, T2 ciwe
= - . —_— . C. =V .
V12 B [ 5 € 2 *c.c ] a1 {3.51a)
Ex -iw t '
V23= ...“23. [ 5= e 1+ ¢c.c. ] = - (3.51b)
¥V =0 : (3.51¢)

ii

(1)
(

Para calcular p t) de acuerdo a (3.49) necesitamos calcular

], con p:?) = peq & . Si suponemos que la poblacién en equilibrio

V'
[v.p 11 1]
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del nivel |3) es despreciable de modo que p;: =0

eq - Aeq
( 0 vlz{pa“a 'Cn} ©
{Q) - eq _ &y 1 _ eq
| {v, 1 v12('°11 p22). 0 B V23p22 (3.52)
‘:q
: L 0 v23p 12 0
i .

: (1
El elemento de matriz plz) es entonces

eq eq . S ot lw t 7
] (”(t) - g’022 pn) “12 Eze 2 Iu12 Eae 2 (3.53)
Pia - 2h (W _=w ~il ) {w _+w =T ) T
| iz 2 - 2 12 2 12
‘ Si suponemos que estamos cerca de resonancia W, =W,y entunces:
‘ eq eq
! : (p - )
(1} 22 1 1w t
, Pra (W) = SRy Mo B 2 (3.54)
. 12 2
} donde hemos definido:
Au(w) = w” - w - 11“U (3.55)
Los otros elementos de matriz diferentes de cero son:
(1) 1y, e ' B
P,y (t) = P, {t) _ (3.56a)
eq
gy = - P2 ‘E e '9 "t (3.56b)
Pay 2h & _(w) Maa™™ ’
23 1
D Z A1) d
7 s (t) p23 (t) (3.56c)

Dei inamos las envolventes suaves c.rij de los elementos de matriz fuera

de la diagonal a través.de.las siguientes relaciones:

(1 - -l t

. p =0 e 2 (3.57a)
i .
p;;)= tT‘a_ae';lwlt - (3.57b)
(P33 - Psy (o> - P57
o = __.._2_2_._..3_1_ i E :[ ..u (“ } E {3.58a)
12 2h A _(w ) T12 T2 2h & _(w)) 12°872R
122 12 2
B
P
| y o=V 22 _(u VF : (3.58b)
i 23 2h & _(w ) 23 B 13
3 23 1 :

. . {2 .
i Para calcular la matriz de densidad a segundo orden p ', el camino a




I — ; ren ] m ——

ay M

segulr -es—el-sigulente: tomar-el--connutador-de-V{t)} con-la matriz p

dada en (3.57,58), insertar en (3.49) e integrar. El resultado es:

. .
(u__J) E .
z[ [ Haq 1 17 i eIt | 7237y 1y s mw ot ]
= S R O]
P13~ T Zh (w w, ) A13 w, w1)
(u, ) E | () E.
Ta3 Pia’y ey _tw+ ot M2’y 2y 1w _— w )t
+ ——— —_—r 1 2 + e 2 1 R
2h A (w +w ) A (w-w)
1371 2 13 1 ‘2
7 . o
(2) _ _(2)* : e
p31 p13 13.59)

Los demas elementos de matriz de pm se calculan de manera similar,
Yy contendraﬁ términos que oscilen a 2w1, 2w2, wlth y términos constantes.

La matriz de densidad asi obtenida nos permite calcular el valor
esperado de cualquier operador que represente las variables atémicas. En
particular, estamos interesados en calcular la polarizacién macroscédpica
del sistema, que estérdada porr la suma de las polarizabilidades atomicas.

La componente -« de—la -polarizacién a segundo-orden-—-que’ oscila -con

frecuencia w3=w1+w2 esta entonces dada por:

(2) _ (2) () (2)
Pa = N trip ”,o:) N Ip (1 31)0: t P (“13)a ] _ (3.60)
como u__ = p:3
2y _ (2)
Pa = N Pls (,ful:“)ot + C.C. (3.61)
eq eg
p(2 _ E{ _ N(pzz'pu)(”12)6(”23)7(“31)a _
o 2
.
By 4k A13\w1+w2) 612((»2)
Nt ) () (. .
-2y 2B e E Tt s el (3.62)

a2 A (w0 b (w) ) B2
13 1 2 23 1

Finalmente, la susceptitilidad no lineal definida por:

P ):x‘z’( ©,,0,,0,)E 510 )E, () . (3.63)




. ____3?‘ a‘i L ‘ s L . :E

esta dada por:
N o..“- ! _ .
| PN V=N (g )i ), (e )
oy 312 an® A _(w +0) A ()
13 1 2 1272

_ Nz(“12)7(“23)6(“31)a

(3.64)

2
4h Ala(w1+w2] A23(w1)

| donde hemos usado Nl =N pf? .
! ~ Este resultado puedé ser usado para reallzar cédlculos explicitos del
tensor x(m(a%=w1+w2) para sistemas especificos. Sin embargo, su principal
importancia reside en el hecho de que nos permite déducir propiedades
generales de este tensor, ademds de permitirnos derivar la relaclion
constitutiva (2.9) a partir de primeros prinqipios. -

En particular, es posible utilizér este resultédo para demostrar que
la susceptibilidad a segundo orden en el campo eléctrico es cero si las

funciones de onda de los estados atdmicos tienen paridad definida. El

triple producto H M, due aparece en (3.61) involucra a los tres

estados (1>, 12> y [3). Si fl} y 12> tienen distinta paridad, entonﬁes

-;Hé=o; pero si (2> 'y I3 tienén también paridad.opﬁesta, de manera que
p23:0, entonces |1> y |3) deben tener la misma paridad y por tanto u13=0.
} Asi, siempre que las funciones de onda atémicas tengan paridad definida,
resulta imposible la generacién de ségundo arménico.

-

Solo eg'ei caso en que no se pueda asociar una paridad definida a

cada funcidén de Qnda puede resultar una x(m diferente de cero y la
' generaciéon de segundo arméonico resulta entonces posible. Este es el caso
en cristales donde las funciones de onda atdmicas estan perturbadas por

campos locales dentro-del cristal, cuya simetria esta ligada estrechamente

a la del cristal. Si ectos -campos no tienen simetria ante reflexiones,.
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como ocurre en los cristales no centrosimétricos, entonces las funcliones

de onda estérén perturbadas de manera que plerdan su paridad.

\)"'_
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Capitulo 4.

Montaje experimental.

El montaje usado en los e;%érimentos consiste de un laser sintonizable de
pigmento bombeado por un laser de nitrégeno, un cristal de fosfato
dihidrogenado de amonio (ADP) como medio no lineal, provisto de un sistema
adecuado para lograr las condiciones oOptimas de acoplamiento y un equipo
de deteccion.

La figura 4.1 muestra el esquema basico usado en los experimentos de
generacion de. segundo armdnico. Los pulsos del laser de pigmento son
primero collmaaos por una lente, para luego ser dirigideos con uh’sistema
de espejos de primera superficie hacla la celda que coﬁtiene al cristal de
ADP, sobre el cual se enfocan pér medio de otra lente. El cristal esta
inmerso en un medio de indice de refraccion semejante al suyo, contenido
en un recipiente con ventanas de cuarzo {(transparentes al ultravioleta
(UV)), acoplade a un gonidmetro que permite rotar el cristal con una
precisién de un minuto (1') de arco.

A la,salida de esta celda se encuentra un filtro de absorcién que
bloquea el haz fundamental (visible) y permite el paso del segundo
arménico (UV). Finalmente se usa una lente dé cuarzo para colimar el haz
de segundo arménico. Este haz es dirigide hacia un monoccromador, con el
cual se mide su longitud de onda. A la salida del monocremador se detecta
mediante un fotodiodo, cuya sefial se visualiza en ﬁn osciloséopio. A
continuacién se describen las diferentes [artes que constituyen el

dispositivoe experimentél.
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" Montaje experimental.

4.1 E1 laser de bombeo,

El laser de nitrégenc molecular opera en la transicién superradiante entre

los-—estados CFHU y 33E;~defla~molécu1a~deMN2~{1};‘cuyaLestructura de
' niveles se muestra en la figura 4.2. Las moléculas de nitrégeno son
llevadas a su estado excitado por colisiones con electrones altamente
energéticos generados por una descarga transversal. La seccion transversal
total de e#citacién electrénica desde el estado base a los estados B es
I mayor que la de los estados C, lo que podria hacer pensar que la accion
| lésér‘ eni;re los estados € y B resultase imposible. Sin .embargo, un
anadlisis detallado muestra que si es posible lograr una inversién de

poblacién por impacto electronico entre el primer subnivel vibracional

‘. ' a1 ' i‘




(v'=0) del multiplete :.C_JTIU' y_..elvpr_i..me.x:__subnivéllh_{nbfr_acionai (v-»=¢}7__;,e'.
Ban- Lalseparacién entre estos dos subniveles corresponde a una 16ngitud
i i 6;,aa ée 3371 A. Otro problema practico para la generacién laser es que’
! el estado C tiene una vida media radiativa .le cerca de 40 ns, mientras que
la d_el estado B es de 10 us, donde ademas ol estad-o A subyacente es
metaestable. En consecuencia sélo es posible la operacién laser en un
régimen pulsado (con pulsos de duracién menor 2 40 ns). La existencia del

nivel metaestable A implica la necesidad de e¢vacuar el nitrégeno de la

cavidad del léser si se qulere operar en un régimen de alta repeticién de

| pulsos.
| |
: o Comy
| é ‘ 337.1 nm_ g3t
: B E E g
3 8 § . ey a
b : !
| L4 @
| g .
' 2 % Excitacion
LN _
o | 1.0 | 1.8 |

quqrqgion tnternuclear (ﬁ)

Figura 4.:
Diagrama de niveles de energia de la molecula de Nz.
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Comaﬂla_transiclénchﬂ&-—a B3H§ es superradiante, con ganancias de
nasta 340 dB/m [2}, se puede hacer un laser con-ia‘gufic;ente potencia vy
coherencia sin necesidad de una :avidad éptica.

El laser de nitrdégeno utilizaco en los experimentos fué disefiado y
construido en la UAM-Iztapalapa. El sistgma’consta de un fubo de descarga
transversal‘de 90 cm de longitud pc~ el que fluye nitrégeno molecular a
una presion de aproximadamente 50 torr y un circuite eléctrico acoplado a
una fuente'de alto voltaje para generar una descarga ultrarrapida de alta
densidad de corrlent... tal como se muestra en la figura 4.3.

| El circﬁito utilizado es del tipo Blumlein [3] y su principio de

operacion es el sigulente: uno de los condensadores se carga mediante la

fuente de alto voltaje (de corriente directa), al tener los dos

" condensadores una placa comin y estar conectados a través de una bobina,

.

ambos se cargan a la misma diferencia de potencial. Cuando el voltaje
entre la placa comin y la placa superior del condensador 1 alecanza un

valor determinado, se produce una descarga en la bujia, descargando

rapidamente el condensador 1. En este momento se establece una diferencia

de potencial muy-grande-entre la placa superior del--condensador 2 y la del
condensador 1, tendiendo este a descargarse en ella. Aunque en principioe
la corriente podria fluir a través de la bobina, el proceso es tan rapldo
que en esa escala de tiempo ésta se comporia como un circuito abilierto,
produciendose entonces una descarga a través del gas contenido en la
C@Hdad. Un factor importante para que este esquema funcione es que: la
inductancia de los condensadores eﬁpieddus se mantenga lo mas baja posible
Para que el proceso de descarga sea lc suficientemente rapido. Esta es la
razén por la que se usan condensadores plaros.

Las caracteristicas del laser de nitrogeno, determinadas mediante el

)
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sistema de deteccién-deserite en-la seceién~4.4,wéemresumenfenm&a tabla.h

4,1.

Energia por pulso 1.0 mJ

Duracién del pulso _ 8.0 ns

Seccidén transversal del hé: 3cmx 0.5 cm

Longitud de onda 337.1 nm

Divergencia angular B 7.5 mrad !
TABLA 4.1

Caracter 'sticas del laser de nitrogenc molecular.

20 kV

dlelectrico Cav ! dad

- Figura 4.3
Diagrama del circuito de ex:itacicn del laser de N{

4.2 El laser de pigmento.
4.2.1 E1 medio activo.

El laser de pigmento opera en ia tiarsicion del primer estadoelectroénico
excitado al estado base electrénico de las moléculas de pigmentos

organicos en solucién. Como ya se mencionod, los pigmentos son moléculas
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organicas con enlaces dobles conjugados;

los enlaces sencillos son enlaces

¢ y los enlaces debles constan de un enlace ¢ y yp enlac y
e W 0s

electrones m se caracterizan por funciones de onda CON un noda 1
en e

nicleo y con simetria rotacicnal a le largo de una linea que pasa por el

nicleo y es normal al pleno subtendido por los orbitales de Jos tres

v

electrones o de; carbono.

Los espectros de absoircion de los pigmentos pueden eiplicarse a un
nivel semicuantitativo en buse a un modelo muy simple: Todos los Atomos de
la cadena conjugada de la molécula de pigmento estan contenidos en un
mismo planQ y'unidos por enlaces.c¢, mientras que los electrones n tienen
un nede en el plano de la molécula y forman una nube cargada arriba y
abajo de este plano, a lo largo de toda la cadena conjugada. Asi, el
pogéncial electrostatico que sienten los electrones m se puede considerar
en primera aproximacién como constante en la longitud L de la molécula; es
decir, que los electrones se mueven en un pozo de potencial de ancho L. la

solucién para este potencial es un conjunto de niveles con energias E
M n

dadas por {4]:

E= . n=0,1,2,... (4.1)

De acuerdo al principio de exclusioén de Pauli, cada estado solo puede
estar ocupado por dos electrones. Asi, si tenemos N electrones, los
primeros N/2 estados estaran llenos, con dos electrones cada uno y todos

-

los estados superiores estaran vacios. La absorcion de un fotdn de energia
AE = he/x lleva un electrdn de un estado ocupado a un estado vacio. La
banda de absorcién de maycr lengitud de onda corresponde a la transicién

desde el estado ocupadec ras wlto al estado vacio mas bajo, lo que de

acuerdo a (4.1) corresponde » un cambio de energia:
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2 2
BE = —D (N#1) 6 A = 8me L° (4.2)
min 2 max h N+1

8mL

Esto indica que a primera aproximacién la posicién de la banda de.
absorcién de un pigmento esta determinada solo por la longitud de 1la
cadena y del numero de electrones m que contiene. Este modélo, llamado de
gas de electrones libres, aunque sencillo, produce valores de los maximcs
de absorcién que concuerdan con los valores experimentales para varios
pigmentos [4]. Por otro lado, debido a que una molécula tipica de pigmento
puede tener 50 o mas &atomos, se tendra un gran numero de modos de
vibracién. Las vibraciones de la molécula tienen coﬁo efecto el camhiar la
longitud L en una cantidad pequefia, por lo que cada estado vibracional
tendra una energia lligeramente diferente a é;. Esto se traduce en un

desdoblamiento de cada nivel excitado a un gran numero de subniveles. Las

. rotaciones producirdn cambios aun mas pequefios en la energia, convirtiendo

-en realidad el nivel original a un cuasi continuo. Finalmente, las

colisiones con las moléculas del solvente permiten considerar a la banda
dé niveles como un continuo. Esto explica la gran anchura de las banéas de
absorcidén de los pigmentos, tipicamente del orden de 50 nm, como se
muestra en la figura 4.4. Esta gran anchura es lo que permite iograr
lacapacidad de sintonia, aspecto fundamental de estos laseres.

Ot}o factor decisivo en la forma del espectro es el spin delelectren.
Las moléculas de pigmenéé contienen.un namero par deelectrones, de modo
que el estado base tendra spin total S=0 y sera por tanto un singulete.
Sin embargo, sl llevamos un electrdén a un estado excltado, existen dos
posibildades: una, que el electrén se encuentre con spin antiparalelo al
spin del electrén con que se hallaba apareado, resultando un estado con
S=0; la otra posibilidad es que ambos sean ahora paralelos, dando un

estado con S=1. El spin resultante S=1 se puede acomodar ya sea paralelo,
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" Cuﬁyas de absorcion y emision de la Rodamina 6C en solucion
.~ 5x10 ~ Molar en etanol. La escala vertical indica el coeficiente




antiparalelo u oxlbgongl_conirespecto:a,ﬁn,campo_magnética:extérno,,por 1o
que estos-estados-seran-tripletes. -Debide-a esto, la estructura de niveles
‘de los pigmentos se dividird en dos ramas una de estados singuletes Sn, y
otra. de tripletes Tn. El modelo de electrones libres tambien provee una
explicacién simple de cual es la posicién de los niveles tripletés
respecto a los singuietes. En general,.los niveles Tn tendran energias
menores gque las de los niveles Sn cerrespondientes [4]. Las transicicines
radiativas enire niveles singulete y triplete son fuertemente prohitiaas
por la regla dg seleccidén de spin que pide AS=0 para una transicién.

A% irradiér la solucién con luz de longitud de onda aprepiada, pbr un
sistema oOptico de bombeo, se logra excitarlo a algunoc de 'los niveles‘
vibracionales del ©primer estado excitado Sl, el cual decae; no
radiativamente, a su nivel vibracional mas bajo en un tiempo muy corto,
del orden de 107'% 5. De aqui el electrén decae espontaneamente a un nivel
vibracional excitado del estado base So’ con una vida media del orden de
1077 s, a esta émisién se le llama fluorescencia. Finalmente el electrén
decaerd no radiéti?amente y otra vez muy rapido (tambien del orden de

-12

: 10 s) hacia el nivel vibracional mas bajo de S0 (figufa 4.5b). Existe

" tambien la posibiliﬁad de transiciones- entre los niveles S1 y T1, inducida
por colisiones, como la transicién radiativ; Tf S0 es prohibida, el
nivel T1 sera metaestable y su emisién es de vida media muy larga (entre 1

| s vy 1 segundo), la cual se conoce como fosforescencia. las lineas de

\ emisién de fluorescencia seran entonces muy anchas y corridas hacia el
rojo de sus correspondientes lineas de absorcién , por lo que cabe notar
que dada una longitud de onda de bombeo, solo se puede obtener laser en

‘longitudes de-onda mayores a esta. Las. caracteristicas espectroscdépicas

i antes mencionadas, sugieren la posibilidad de usar la emision fluorescente

' de los pigmentos como un medio laser de cuatro niveles. En estos, el
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bbmbediEIéia'a'IaSimOIéculaswhESde_suﬁestado«base—40>—muy'poblédo;
estado -excitado- !3?- qu? _decae rapidamente {en este caso de forma no

radiativa) a otro fivel vibraclonal 12>, E1 nivel |2> tiene una transicién

radiativa a un cuarto nivel |1> y este a SU vez decae no radiativamerte Yy

muy répido al estado base (con una vida media Menor a ia de |2>). Pode
. Podemos
entonces, mediante el bombeo, establecer una invergy
' on de poblacion entre

los niveles [2> y 1> y wusar la transicidén entre ellos para genera
e r

radiacién laser, figura 4.5a.

3 \;I'rarsferencta

— 2
i o
- _ :iLosar o
-y 1 ,_%
Ae_l_ajnclph
v]
Distocla
Cad (bl
| Figura 4.5 T
a) Esquema de operacion de un laser de cuatro niveles,
b) Diagrama de niveles de una molecula de pigmento organico.
El pigmento utilizado en nuestro laser es la Rodamina 6G (perclorato,
P.M. de 479 g/mol), marca Exciton, el cual se encuentra en solucién 5x10“3

Molar en etancl. La solucién se encuentra contenidq en una celda de flujo,
hecha de cuarzo, cuyas dimensicnes son 1x1x5 cm. La celda esta conectada a
un sistema de circulacién consistente en un bomba centrifuga de teflon de
aéoplamiento magnético y flujo wvariable, marca Cole-Palmer, un matraz

Erlenmeyer de 150 co de_capacidad-y manguera de silicdédn para conectar ei

sistema bomba-matraz-celda. El haz de bombeo, como ya se mencioné, es
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proporcionade—por--un-laser- de-nitrogens -molecuilar. Dicho-haz se enfoca

+ sobre la celda que contiene la soluzidn de pigmento mediante una lente ?

2

cilindrica de 'cuarzo de 7.5 cm de distancia focal, para producifi un

volumen de excitacién en forma de una franja delgada.

4.2.2 La cavidad resonante,

Debido a gue las curvas de emisidén de los pigmentos son muy anchas, al
usarles en un laser con Qna cavidad convencional, se produce luz de una
pureza espectral muy.baja. Para producir una emisidén de mayor coherencia,
%Ef; es necesario construir una cavidad que sea muy selectiva en frecuencia. La
| seleccién en frecuencia se lleva a cabo por un elemento intracavidad cuya
absorcién, dispersién o difraccién dependa fuertemente de la frecuencia.
Para este propésito se han-utilizado absorbedores, prismas y rejillas de
difracrién en una varieéadrde montajes que ademds requieren ocasionalmente
'de elementos expansores {4,5}.
La configuracién escogida para nuestro laser del . tipo.
“Littman-Metcalf" [6]. En esta, el haz de fluorescencia producido por el

pigmento se hace incidir sobre una rejilla de difraccién en &ngulo

rasante, de forma gque el haz la cubra totalmente, eliminando asi la
i necesidad de un elemento expansor (figura 4.6). La separacidén entre lineas
' de la rejilla debe ser. la adecuada para obtener maxima resolucidn en
i frecuencia y .cop una inclinacién (blaze) adecuado para maxima eficiencia
de difraccién. Estas condiciones para rejillas fabricadas para maxima
eficiencia en angulo razante, tienen un maximo cuando el primer haz
i difractado es mas o menos perpendicular al plano de la rejilla. Se coloca
un espejd apgogimadamente paraltelo a la rejilla (denominade sintonizador),

de modo que solo la porcién de frecuencias de la luz que haya sido

difractada perpendiculérmente al espejo regrese por la misma trayectoria.

e e e it
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:‘.5“ imp6r~tante -notar—que--&n-esta- configuracién -la luz es difracfaf:la .dos‘
yeces en cada vuelta! la cavidad se completa con. un espejo plano que retro
r;fleje el haz que sale en la otra direccién de la celda que contiene al
pigmento. El acoplamiento sg realiza utilizando el orden cero de la

rejilla vy la seleccién. en frecuencia se realiza rotando el espe jo

sintonizador.
Hoz de bombso
Y g} ¥
| l::;:._—f_ll Lente ollindrica
Rejilla . . 'l ' comolo 1
T )
sallda =7 et S R -------- I [
3 ] | _
3 2 r‘

Rlel
Espajo —— ~ Celda del
slnton!|zador s pigmento
- Figura 4.6 T

Esquema de la cavidad del laser de pigmento.

Una caracteristica importante de estos sistemas es que gracias a que
el ensanchamiento--de las lineas'de emisién de los pigmentos es homogeneo,
la poblacién invertida puede ser utilizada en su totalidad para producir
liger en cualquier longitud de onda dentro del ancho de emisidén, lo que
resulta en eficiencias de operacidn altas.

Paraz formar la cavidad de nuestr> laser se utilizdé una rejilla de
difraccion helografica de 2400 lineas por mm. Los espejos utilizados son

metadlicos de primera superficle, planos hasta un décimo de la longitud de

onda; el espejo sintonizador es de 2 pulgadas de diametro y el otro es de

50




L {imr
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Las caracteristicas del laser de pigmento se resumen en la tabla 4.2.

ty -

Frecuencia de repeticién 1 Hz

Rang> de sintonia | 570-600 nm

Ancho de banda . 0.04 nm

Energia por pulso - 100 pJ |

Potencia pico del pulso 12 kW

Duracién del pulsc 6 ns

Divergencia del haz . 3 mrad N
.TABLA 4.2

Caracteristicas del laser de pigmento (Rodamina 6G).

. 4.3 El cristal de ADP.

Los cristales de ADP fueron crecidos en el CICESE de Ensenada Ba ja
California, por el M. en C. Manuel Yamada, utilizando la técnica de
evaporac;én en solucién acuosa (7]. La temperatura de crecimiento fué de
38° C, con es:abilizacién de +0.01° C. La razén de crecimiento fué de 2 mm
diarios, al mantener.una.velocidad solucidn~-cristal de 20 cm/seg.

El equipo de crecimiento consta de un bafioc de temperatura constante
de 30 litros, unrrecipiente de crecimiento de 4 litros, un sistema de

agitacién de semillas, un controlader marca Tronac modelo TPC-41, un

terméometro diferencial y un sistema de monitoreoc de temperatura con sensor

de termistor y multimetro

Se utilizé sal de AJP (NH4H2P04} de la compafiia Baker con pureza de
99.99 % que fue recrista.izada y filtrada en el laboratorio, usando agua
triplemente destilada.

El creciniento se inicié con la preparacién de las semillas




:
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1ntroducidas_gn_nna_SOIQCiuu supersaturada._con pH=8,Lesta~modificaciéﬁ es
necesaria  para- obtener un répldo avmento en el -tamafio de 1a$i caras
laterales (100) del cristal.. Cuando las semillas tenian una dimension de
2.5 cm se extrajeron y se introdujeron en el sistema de crecimiento con 1a
solucién supersaturada normal (pH=6) en donde en esencia crecen en 1a

direccién = hasta alcanzar su longitud final. E) resultado‘es un cristal

transparente desde el cercano IR hasta el cercano UV y birrefringente

.(uniaxial negativo, con celda wunitaria tet.agonal clase A2m), cuyas

dimensiones son 2.5 cm X 2.5 cm X é cm.

El cristal se corté de manera que al hacer inecidir un haz en la
direccién normal a su superficie, este se encontrara en la direccién de
acoplamiento de fase Bm.. En el corte tambien se tomd en cuenta la
estructura del tensor_de susceptibilidad no lineal dei cristal. Tal como
se seflala en el apéndice B, la cantidad que juega un papel relevante es el

coeficiente der' Para el grupo de simetria al que pertenece el ADP, los

- (2 .
unices elementos de x diferentes de cero son Xeyz Y Xopy Y el
coeficiente no lineal efectivo, dado por (B.12) es:

def.= - X, sen 29r sen Bm : | (B.12)

dénde‘er es el angulo que forman el eje y del cristal cortadeo ¥y ei eje X
del cristal natural, tal como se muestra en la figura 4.7. De esta
expresién es evidente que dicho coeficiente no lineal efectivo es maximo
cuando 6r= 450. |
| Para hacer el calculo del angulo Bm de acuerdo a la ecuacidén (2.28),
para una longitud de onda arbitraria, necesitamos informacién de la
dispersién del ADP. Los indices de refraccién del ADP como funcidén de la
longitud de.onda se pueden ajustar a una fﬁncién de la forma [8]:

nP=A+ BV + D (4.3)

(1-v°/c)  (E-v°)
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con. la frecuencia -v=1/A.en cmtl, las constantes-A,B,C,D y E son-diferentes

para los indices ordinario y extraordinario Y se encuentran tabuladas en

la Tabla 4.3, la figura 4.8 ilustra el ajuste que se obtuvo de la ecuacién"

(4.3). El eje 6ptico se ldentific6é a partir de la forma macroscopica del
cristal asi como con la localizacién de los rayos ordinarin Y
extraordinario con un léser de He Ne vy pqlariz;dores. Por las  razones
antes expuestas, el corte se realizé en la direccién deseada [6-=63° 57,
para A = 5925 A y 9r=450 ) con una cortadora de disco, provista de un
goniometro gque permite medir el angulo de corte con una precisién de C.5°.

Las caras del cristal fueron posteriormente pulidas, res. itando un cristal

de 5.2 mm de espesor.

EJe optleco

Cristal de
laboratorio

T

-
»
Pessssrisisdeguessennany

7

Cristal
ratural

: Figura 4.7

‘Diagrama que muestra la relacion entre el cristal cortado

(de laboratorio) y el cristal natural. Se muestra tambien la
relacion entre las coordenadas x 4 3 y XYZ.
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En el dispositivo el crilstal esta inmerso en aceite mineral (tambien
conocido como vaselina liquida)r el cuai tiene un indice de refraccién
! seme jante al. de este (nacelte=1.4673}. El liquido esta contenido en un

recipiente de plexiglas (4 x 4 .x 4 cm) con ventanas de cuarzo {de 1
lpulgada de diametro), por las que pasan el haz fundamental y su arménico;
se usd cuarzo debido a su transparencia en la longitud de onda del segundo
arménico, que se encuentra en el UV. Se escogidé este montaje para eliminar
los cambios de direccidén del haz en las interfaces aire-cristal, asi como

ara minimizar las pérdidas de energia por reflexicnes en ellas. Se evita
P P

tambien la absorcién de agua por el cristal, el cual es higroscopico.

Rayo ‘Rayo
ordinario extraordinario
A | 2. 302842 2.163510 .
=10 -11
B | 1.1125165x10 9.616676x10
c ! 7. 5450861x10° 7.698751x10°
D 3.775616Qx10° 1.479974x10°
E | 2. 50x10° 2.50x10°
‘1 < TABLA 4.3

Valores de las constantes A,B,C,D y E de (4.3)
! ' para el ADP. segun referencia 7.

! Esta celda esta montada en un goniometro de alta precisién, de'manera
que el cristal se puede girar independientemente de la base con una
precisioén de 1' de arco.

t A la salida del cristal de ADP el haz arménico y 10 que resta del haz
fundamental Salen. en la misma direéciOn. per lo gue para observar el
primero hay que separarlo del fundamental. Para lograr esto se utiliza un
filtro de absorcién marca_Oriel tipo U-330, que bloquea al haz fundamental

[ (visible) y que es transparente al arménico (UV).
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| 4.4 Deteccion.

| Para medir la energia por pulso tanto del ldser de nitrogeno como del
o -

l laser de pigmento se utilizo un detector piroelécfrico marca Gentec,
i modelo ED-100. Para observar la evolucidén temporal.de los pulsos generadcs
por ambos légeres, asi como el segundo arménico‘producido, se utilizdé un
fotodiodo- tipo PIN ultrarrapido, marca Hamamatsu modelo S1722-02 sensible
-al UvV. La éeﬁal generada por el detector se visualiza en un osciloscopic
de 300 MHz de ancho de banda marca Tekt;onix modelo 485. El tiempo de

' respuesta de todoiel sistema electrénico es de 1 ns.
La longitud de onda de las diversas seflales preseni«s se determinaron
con un monocromador tipo Czerny-Turner de 0.47 m Qe distancia focal, marca

Pacific, el cual reporta una resolucién de menos de 0.1 nm para una

rendi ja de entrada de 10 um de ancho.
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Capitule—5—

Generacion de segundo armonico en un c¢ristal de ADP. Experimentos.

El propdésito general de los experimentos rezlizados es la obtenciéon de una
fuente monocromdtica coherente sintonizable en el UV tratando de optimizar
los parametros experimentales para lograr la

maxima eficiencia de

conversioéon de luz visible a ultravioleta.
Para obtener una caracterizacién completa de nuestro sistema, se

hicieron los experimentos correspondientes para verificar algunas de las

predicciones tedricas descritas en el capitulo 2.

5.1 Alineacion del cristal.

Come ya se menciond, el cristal de ADP se eanentra acoplado a uA
gonidémetro que permite edﬁtrolar el angulo de incidencia del haz sobre el
cristal.- El cristal -se coloca de tal forma que al girarlo, el eje de giro
ﬁel cristal sea perpendicular al eje o6ptico, es. decir que dicho giro
describe un circulo horizontal. El1 montaje, por medic de la base del
goniometro, permite tambien un ligero ajuste de rotacién en el plano
perpendicular. a la.direccién_de incidencia. .Este sistema tiene la._ventaja
de que al hacer incidir el laser con una polarizacién lineal paralela al
eje de giro, este siempre entrara como un ha; ordinario unicamente,
independientemente del anguleo de giro, condicién necesaria para maxima
eficiencia, éomoise_puede ver de la ecuacién (2.25).

Fl proceso de alineacion del cristal para la obtencidén del segundo
arménico es el siguiente:

l.- Se ccloca el cristal de manera gue el haz incida en sobre sus

‘aras en forma aproximadamente normal.

2.- Se coloca la lente de enfoque del hzz fundamental tal que el foco
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f LT e
f quede-en—el-centro del cristal. E ;
1 3. - Despues ‘de. la celda se coloca un filtro que bloquea el haz
! fundamental (visible) perc permite el paso odél éegundo arménico (UV),
I colocédndose posteriormente ﬁna tarjeta fluorescente.
; 4.- Se realiza un barrido en angulo alrededor de la posicién inicial
‘ hasta observar la fluorescencia en la tarjeta provocada por el segundo
% arméonico.
5.- Por ultimo, se sustituye la tarjeta por el fotodetector y se
corrige la posicién de la lente y el angulo del cristal para lograr la
maxima eficiencia'dg conversién posible.
5.2 La eficiencia de conversion.
Un parametro importante en la produccién del segundo armdénico es lai
eficiencia de conversién obtenida, ya que esta determina la potencia en
{ el UV disponible. '
!
| 5.2.1 Eficiencia experimental.
! Puesto que el fotodetector utilizado no esta calibrado para medir energias

por pulso, se midié la intensidad en unidades arbitfarias y se compard con

| la medida obtenida en esas mismas unidades para los pulsos del ldser, para

[ los cuales si se tlene una nedida de su energia, obtenido por medio del

detector piroeléctrico. Laé medidas se llevarcn a cabo para A = 582.17 nm,

lo que corresponde a una longitud de onda del segundo arménico
(2w)

A =291.09 nm. Debido a que l2 intensidad del ldser de pigmento es lo

. suficientemente alta para saturar el detector, se utilizé un filtro de

1 densidad neutral D.N. = 2 para actenuarle. La D.N. se define como:
-ND
‘ OD.N. = log ( -1— ] a hien T = 10 (5.1)
10 | T _

donde T es la transmitancia del fiitro.
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EL-resultado:deL:expenimento fue:

I (atenuado) =
w T 8! lo que correspong
Ponde a Iu = 800; | =6

La
eflciencia neta de conversion &S, tomando er ¢y ta 1
3 enta a respuesta

diferencial del detector (Hammamatsy $-1722-02) pare e1 ¢
e undamental y el

arménicoe (3.5 : 1):

nneta =2.6 % . (5.2)

Si consideramos la absorcion sufrida por el arménico (en el UV) en e]

medio de inmersién (T(291 nm) = 76 4) y en el filiro que bloquea al raz

fundamental {T = 83 %}, entonces la eficiencia de conversién
inmediatamente a la salida del cristal es:
n = 4.1 % {(5.3) B
exp _

El resultade es entonces una fuente 1é§er con A‘= 291.09 nm con una
potencia pico de 433 ¥ y con un ancho de banda menor a 0.04 nm.

Por..comparacién, -una lampara. .convencional .de .monocromador-.produce 200
W de potencia 6p§ica en 600 nm de ancho (del UV al visible). Suponiendo
una respuesta plana y sin incluir pérdidas en el monocroﬁador. la potencia
es d¢_13 mW en un ancho de 0.04 nm. El haz generado.por medio del'segundo
arménico del laser de pigmento, tiene entonces una potehcia pico 4 ordenes

de magnitud mayor por unidad de frecuencia.

5.2.2 Eficiencia teorica.

"y .

En vista de que usamos un haz enfocado para el doblamiento de frecuencia,

para comparar nuestros resultados con la teoria, es necesario caracterizar

primero las condiciones de enfoque del haz.

5.2.2.1 Condiciones de enfoque.

Como se dedujo en la seccién 2.4, para una potencia del laser y una
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longitud -del - cristal—{]jas; la - efictencia -maxima de  conversién sel da
cuande las condiciones de enfocamiento cumplen- (2.50).- En nuestro monta je,
tenemos un haz con radi&“un:al incidir sobre una lente de distancia focal
f y que se enfoca sobre el cristal de espesor L, el cual se encuentra a

una distancia d de la lente, como muestra la figura 4.7. Los valores

experimentales de estos parametros son:
“ﬂ =0.175 £ 0.010cm; £ =7.5¢cm; d=9.5%0.5cm;

L =0.50+0.01 cmA=58217 * 0.02 rm (5.4)

Por tante el haz resultante tiene una cintura W, en el foco y un

rango de Rayleigh'qo dados por [1]:

w = 29 ' (5.5)
o] T
1 .
2
Tl.'U.iO
5, = (5.6)

por lo tanto

I TR, '
'5'230‘4'58 : (5.7)

Esto significa que el enfoque utilizadéd sé desvia un poco del valor
o6ptimo dado por la ecuacidén (2.48) que es de 5.68. Notese que la distancla
de la lente al plano focal d (colocado en el gentro del cristal) no
coincide con la distancia focal f de la lente debido a que el haz se
propaga en un.-medio.con. indice de refraccidén mayor. Considerande que
después de la lente, el haz viaja 5.5 cm en el aire (n=1) y posteriermente
en el liquido y el cristal con indice de refraccién n2=1.4673, asi, la

distancia d = z h&fi = 5.5 n1 +-2.0 n2, donde la distancia focal f esta
i

dada por la suma de las f1 Yy por tanto, d = 8.43. Este resultado, aunado

“al hecho de que el haz es ligeramente divergente, resuelve la discrepancia

antes mencionada. Por otro lado, si nos preguntamos por la distancia

focal de la lente que nos da £=5.68 exactamente, al usar (5.7) vemns gue
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; necesitamos—tener—qa=ofg44—€m:“Y~por«tante—d=8;5~cm;ﬁAlJtomar~en“cugnta -
' otra vez el factor de correclén por los indices de refraccisn diferentes,
obtenemos que f=7.55 cm para tener el enfocamiento 6ptimo. 10:1
i Sin embargo, se probaron otras lentes de distancia focal diferente
(f=2.0 cm. y f=15 cm)} y se vié cualitativamente que las condiciones antes

reportadas resultaban en la mayor eficiencia obtenible, de acuerde a la

prediccién teédrica.

5.2.2.2 Calculo teorico.

Podemos usar la éxpresién (2.45) .para hacer una e..:macién teérica de la
eficiencia de conversidn lograble. Un dato importante en este célcuio, es
el coeficiente no-‘llneal dse del ADP. Existén distintos wvalores
experimentales de d,36 reportados [2-4], vy todos ellos coinciden bastante'
bien. Nosotros usaremos_el vélor reportado en [2] por haber sido obtenido

'para' una longitud de onda cercana al rango utilizado en nuestro

experimento:

-24 C3 :
d =5.0x10 - (5.8)
36 J2

Los..valores .numéricos_de .las constantes inveolucradas en . (2.45), en

las condiciones experimentales son:

w = 272 =3.236 x 10'° Hz (5.9)
o -24 C

d =d sen 20 sen & = 4.509 x 10 R (5.10)
ef 36 r m JZ

(para 8 = 45° y 8 = 64°29" )

T m
n{w) = 1.525 : (5.11)
- 1/2 Vs

[Eo] - 377 @ = 377 = (5.12)
Co B

c = 2.9979 x 10°% m/s (5.13)

con esto:
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p? 2 1 2062 x 107 (P2 (5.14)
o bien:
. (2w) _
P - 1.2062 x 107 P | (5.15)
P(U)

El laser enfocado tiene un semiangulo de divergencia 60 dado por:

w _
60 =gt T 0.018 rad (5.16)

Por otro lade el cristal tiene una tolerancia angular 80 dada por
(2.35), que para las condiciones experimentales toma el valor: .

86 = 0.0014 rad (5.17)

Asi, si consideramos que la potencia disponible para la generacién
del segundo arménico es la fraccién de la potencia total del laser que se

encuentra dentro del angulo de tolerancia &8, éstaiseré:

a8

w _ E &6
T At &
o}

P
con E la energia del pulso-y At su duracién. De la tabla 4.2:

(W)

E =100 uJ y 8t = 6 ns, por lo que: P =1.358 x 10° W, y

n = 16 % (5.18)

teo

El cadlculo de este valor inveolucra al valor absolutoc de la enefgia

por pulso, como es bien conocideo, las medidas absclutas de energia éptica

tienen gran incertidumbre inclusive en sus patroneés primarios; nuestro
detector, cuya calibracién fue hecha en fabrica con un patrén secundario,
tiene una.incértidumbre de cerca del 50%. Aunado a esto, el recubrimiento
absorbente de dicho detector piroeléctrico sufrié quemaduras por laser
pr -ias al experimento reportado. Por esta razén sustituimos el
recubrimiento por una pintira negra mate absorbente, que obviamente cambid
la calibracion del instrumento. Tomande en cuenta estos factores, la
diferencia entre el calculo teérico y el experimental es aceptable.

Existen por lo menos otros dos Yactores que pueden haber influido en

esta diferencia. Por un lado, el haz que produce el laser de pigmento, se

G
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desvia del . comportamientoc - gaussiano, debido- principalmente a que .Se_

produce en-una -cavidad inestable en un regimen pulsadoﬁ Por otro lado, las

]

caras del cristal no estan perfectamente pulidas §'1a'pérdida de energla

por dispersién ("scattering") puede ser considerable,

5.2.3 Forma temporal del pulso. .

La determinacién de la eficiencia de conversién nos permite tavbien
determinar la evolucién temporal del pulso. En la f.gura 5.1 se ﬁuestra 13
digitalizaciénmde_unla-fotografia de osciloscopioc del pulso del laser de
pigmento. La duracién del pulso medida' a la mitad de la zmplitud maxima
(Full Width Half Maximum, FWHM) At ;s de 5.9 ns y el tiempo de subida
10%-90% T_= 3.2 ns aproximadamente. En la figura 5.2 se muestra el pulso
del armoénico, obtenido én condiciones similares. Este pulso-muestra un
tiempo de subida de 2.2 ns y una duracién de 7 ns. . .

Estos resultados muestran que el Ts del segundo arménicc es menor al
del fundamental, lo cual .concuerda con el comportamiento esperado. En
efecto, como el segundo-arménice va como el cuadrado del  fundamental, si
asumimos una forma gaussiana para este, es posible demostrar que el tiempo
de subida del primero debe ser menor a T del fundamental por un factor de
1/¥2. El factor de reduccién obtenido es de 0.687, que es bastante cercano
al valor esperado. Debe recordarse que dichas mediciones estan en el
limite de resolucidén de la electrénica de deteccién.

Sin embargo, el ancho temporal del pulso tambien deberia disminuir en

el mismo factor, observandose lo contraric. No es clara la interpretacién

de este resultado, . pero posiblemente se deba a la respuesta del

fotodetector y su circuito asociado.
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| m = 3.6 mrad-y esta-corresponde-a la toleranc .7 angular- total-288.-En 1a R

! figura 5.5 se_muestran los puntos obtenidos y el ajuste logrado.

Haz fundamer.tal

i ) ' Distlbuslon
- espacial del

| Segundo 20. armoniico

1 armon lea

f ‘ ' Figura 5.4
\ Distribucion espacial de energia del segundo armonico

Debido a que el cristal esta sumergido en un liquido con indice de
| refraccisén n“q. necesitamos corregir ei valor de BQ medido parg tomar en
cuenta el cambio de direccién que sufre el haz al pasar del liquido al
alre. En la figura 5.6 se definen los ﬁarémetros relevantes. Utilizando la

\ ley de Snell:

n sen 88 = n sen 88 (5.19)
1 2 al 1

iq re

como 681, 692 €« 1 , podemos aproximar:
" sen 38 =z &9 ‘ ' (5.20)
¥ . 1 i :

y entonces:

- s6 =1 &g _ (5.21)
2 n“q

con n = 1.4673 y 691 = 1.4 {del ajuste}), resulta:
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5.3 Potencia de segundo armonico como funci... de la potencia_de entrada.

La. teoria predice que la potencia de segundo arménicc depende -
cuadraticamente de la potencia fundamental, tanto para el caso de ondag?i
planas, ecuaciéon (2.22), como para el caso de haces enfocados, ecuacién
(2.45). Para comprobar gsto mecimos la potencia de segundo arménico para.
diferentes 'potencias de ertrada, las que obténemos atenuando el haz
incidente con filtros de densidad neutral. Encontramos limitaciones =n el
rango de potencias en que podemns obtener buenas medidas de la potencia.
ya que a potencias altas se cobserva saturacién del detector, y a potencias
ba jas, ey ruideo slectrénico producido por el laser de nitrégenc enmascara
la sefial.

Los resdltadés obtenidos se muestran en la figura 5.3, en la cual se
‘muestra que los datos se ajustan basténte bien a una funcién cuadratica.

5.4 Divergencia angular del segundeo armonico.

La teoria muestra que el segundo arménico solo se produce eficientemente
para el rango de éngulos 36 con respecto al eje éptico élrededor de em
dado por (2.35). PQr otro lado , la dependencia dé la éficiencié con
respecﬁo al angulo er.(ver figura 4.7), esta dada a traveé del coeficiente
no lineal efectivo 'déf' por la expresién (B.12). Debido a que la
restriccién impuesta por el factor sincziﬂkL/Z) en la direccién horizontal
es mas fuerte que la que proviene -del factor cos 29r en la direccién
vertical, cuando se detecta el segundo arménico con una tarjeta colocada en
un plano perpendicular a la direi:cién de propagacién del haz, este se ve
como una banda larga y delgada. Cuzndo la intensidad del segunde arménico
es lo- suficien@emente alta se wuede observar un patron de franjas
verticales «claras y obscuras, caracteristicas de los patrones de

difraccién. La explicacién de la exis!encia de este patron es que al tener

un haz enfocado, el cual se puede pensar como un conjunto de eondas planas




con-diferentes direcciones de -propagacidm- cada-poreidn- del-haz tenqra un

desfazamiénto espacial Ak diferente. El segundo” arménico que produéiré

cada{-PDréién' 'serd proporcional al factor sinc®(AkL/2). Entonces, 1a

distribucién espacial de energia del segundo arménico estarad modulado por

este factor,

como muestra la figura 5.4. Ademas,

la divergencia angular

del haz en la direccién y, estard relacionada directamente con 1la

tolerancia angular del cristal, como se muestra tambien en la fig 5.4.

hadal

(!

&

¥ 3
2&.

OL' A "
0.0 0.2 0.4
Plw)
Figura 5.3

Potencia del armonico como funcion de la potencia

de entrada

En el experimentc realizado medimos la divergencia angular {en 1la

direccién y) del haz de segundo armdénico producido.

Para esto, se mide e]

diametro del haz para diferentes distancias medidas desde el cristal. La

pendiente de la recta que mejor se ajusta a los valores experimentales es
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+

562 = 1.2 mrad (522)

Usando (2.35), encontramos que el valcr teérico predicho para 86 es:

80 = 1.5 mrad (5.23)

lo gue concuerda muy bien con nuestro resultado.

03— n
:5" 0 exp. . |
L
(&
g
® 0.2t =]
o O

m=3.6 mrad
0.1F : (8]
0.0 1 I 1 1 ] 1 1

0 10 20 0 . 40 B0 80 70 80 ,
Ditamstro [cml i

Figura 5.5
Medicion de la divergencia angular

5.5 Sintonia en frecuencia 'del segundo armonico.

Puestoc que para cada frecuencia del laser existe un angulo oOptimc de
acoplamiento, cada vez que se sintoniza el laser se debe "sintonizar” el
cristal para obtener el segundo arménico. Por tanto, debemos caracterizar
la dependencia. del angulo de acoplamiento d= fases con la longitud de

onda, sobre todo si deseamos usar nuestro sistema como una fuente UV

sintonizable.
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: El procedimiento. empleado-para-elle, consiste?enrajustar:lasiongitUd e ; l%
de onda dellaser al valor deseado;mediante el tornillo micrométrico ge} é
espejo sintonizador.. La lonéﬁfud'lde onda se "lee -en el monocromador,

Despues se ajusta la orientacién del cristal con el goniémetro, de. manera
que la intensidad de segundo arménico sea maxima. Hay que aclarar que
aunque la tolerancia angular del cristal es muy pequefia (86 = S’ de
grado), como tenemos un haz enfocado, el segundo arménico se obszarva en un

rahgo de angulos mas amplio ( = 30°).

-

Ace!l tae R —z::f‘—lxrﬂ

. mineral ——— ]

Cristal de BOP

Figura 5.6
Efecto del cambio de indice de refraccion en la divergencia angular

El rango.de sintonia obtenido experimentalmente con la Rodamina 6G va
de los 298.0 nm a los 285.0 nm. Dicho ranso puede en principio”ampliarse
hasta los 265 nm, con el uso de oirns pignentos. En la figura 5.7 se
muestran los resultados obtenidos pa—a ei @sngulo de acoplamientc contra la
lengitud de onda fundamental.

Para comparar con la teoria ursamog ‘a expresiéd para Bm dada por
(2.29), la cual depende solo de los datos de indices de refraccion del

cristal, obtenidos de la referencisz 7 del cabitule 4. En la figura se
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nuestran los re i
sultados- experimentales , la predi
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ve, existe una muy b -
‘ y buena roincidencia ertre los wval _ S
ores experim ‘
mentales

ootenidos y los calculos tedricos
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Capitule 6

Conclusiones y perspectivas.

Hemos generado el segundo arménico de un léser visible sintonizable,

que

da como resultado una fuente de radiacién laser UV sintonizable con una
eficiencia aceptable [1]. Utilizamos un laser de pigmento con Rodamina 6G
{2], bombeadeo por un laser de nitfégeno molecular. El medio nc lineal lo
constituye un cristal de ADP [3]. Esta es la primera vez que se realiza
este proceso con lésefes disefiados y construldos en México y con los
primeros cristales de calidad oéptica y tamafio adecuado cultivados en
México. Esto es iﬁpbrtante debido a que existen equipos comerciales con
caracteristicas semejantes al nuestro, que debido a que son de importacién
y a que Iincorporan tecnclogia avanzada. tienen un costo elevado. Para
ejemplificar, mencionemos que un cristal doblador provisto de un montaje
adecuado para la sintonia por angulo de lg compafiia Spectra Physics, tiene
un costo aproximado de 10,000 délares. En comparacién, nuestro cristal con
su mecanismo sintonizadbr, tiene un costo total menor a los S00 délares.
Hemos tam?ién caracterizado el proceso de generacién de segundo
arménico, mestrando resultados que coinciden muy bien con las predicciones
I teéricas de potencia, angulo de aceptacién y sintonia aplicables. Nue;tros
resultados coinciden también con otras observaciones reportadas
l previamente [4].
| Sin embargo, la consecucién de las condiciones actuales del
experimento no estuvo exenta de problemas. los primeros cristales
l utilizados eran de una pobre calidad éptica, la presencia de estrias y
‘ centros dispersores dentro del cristal, hacian dificil preducir cantidades
obser;ables de segundo arménicoe. Debido también a que el problema es

l estrictamente tridimensional, resultaba dificil establecer correctamente
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las. . condliciones. de"‘conlei;del;mcristal,_y_lli_"polaniéaclén,;del'_lés;;t1

adecuadas— En los primeros- resultados (1], la eficiencia lograda era d
e

solo el 0.04 %, debido esenclaimente 4 un error en el corte respe t 1
cto a a~

polarizacién del haz incidente.

Actualmente, ain subslsten algunas 1l.mitaclones por un :i di-.a w
. . v ado el

circuito de disparo del laser de nitrégeno

produce ruido electrénlco, 1lo

que imposibilita el uso de equipo de deteccisn muy sensible Por otro, la’

orilla de absorcién del liquido de inmersidn., situada cerca de los 280 nm

establece un limite al rango de longitudes de onda en que se puede obtener
el arménico.

Una accién necesaria.para poder usar el sistema como fuente de

: ~

excitacién para espectroscopia, es la automatizacién de la 'sintonia del
segundo arménico. Esta automatizacioéon comprende el control simultaneo de
la longitud de onda del laser de pigmento y del angulo de acoplamiento del
cristal. Los resultados positivos en la calibracion del cristal mostrados
en la figura 5.7, constituyen un buen comienzo. En particular, se
contempla su utilizaciéon para el estudio espectroscépico de halogenuros
alcalinos dopados, que hasta la fecha solo se lleva a cabo con la
frecuencia fija de 337.1 nm de los laseres de nitrogeno.

Otro campo de importancia creciente en que se puede frabajar es la
generaciéh de. pulsos ultracortos. Resulta en principio sencillo producir
pulsos con duracién de ‘decenas de picoseyundos mediante la técnica
conocida como retroalimentacion distribuica ("distributed feedback"”) en
laseres de pigmento [5]. Los fotodetectores y la electronica asociada son
demasiado lentos para medir el ancho tomporal ce estos pulsos; El segundo
arménico, mediante una técnica de autdcorrela:ion de pulsos, constituye la

herramienta adecuada para medir tiempos de ducaczion hasta la escala de los
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femtosegundos [6].

Existen también aspectos fundamentales de los procesos no lineales
susceptlibles de ser investigados tanto experimental como tedricamente, en

particular los relacionados con la comprensién de los efectos de 1la

estadistica de la 1luz en dichos proceso [7). Nuestro sistema resuita

interesante en este sentido, debido 1 que las caracteristicas de la

»

cavidad resonante del laser de pigmento, permiten variar en forma continwz

su ancho de banda. Asi, es posible lacer un estudio detalliade cde ‘'a

influencia del ancho de banda en los diferentes aspectos de la generacioén

de segundo arménico. -
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Apendice i,

Definicion de la susc2eptibilidad no lineal.

La expresién fenomenolégica (2.9) para la polarizacién"éiéctrica en
funcidén del campo eléctrico requiere de una defihicién mas cuidadoéa, la
cual contenga la dependencia exp}icita de la susceptibilidad no lineal con
la frecuencia.

Escribamos al campo eléctrico y a la polarizacién come una expansion

de Fourier en el dominio de las frecuencias:

E(r,t) = J ;(rﬁm) e 1t Ly, (A.1a)
- ,
con E{r,w) = é'{r,vw) (A.1b)
[+4] . :
y  P(r,t) = J_P(r.w) e do - (A.2a)
Plr,w) = P'(r,-u) : (A.2b)

El casc especial de una onda monocromatica con frecuencia W esta

tado por:

E (r,t) =
H

N

[ 8 (r) et 4 8:{1") et (A.3)

con’ componentes de Fourier:

1
2

de manera similar, una polarizacidén monocromatica con frecuencia W estara

E (r,0) = % £,(r) 8w - w) + _@I(r) st + @) (A.4)

dada por:
P (r,t) = % [ Plr) e %" + P (r) &% | {(A.5)
P_(r,uw) = % Pr) 8w - w ) + % Pr) S(o v W) (A.6)

El tenseor de susceptibilidad no lineal xﬁa)(~wc,w',u“) puede entonces

definirse mediante la relacioén {1]:




(2) _
P (r,wo)‘—
? (@ |
=g, [ ‘mxijk(—wc.w ) )Ej(r,w )Ek(p,w )5(wo__m -0" )dw’ dw (A.7)
Jk
con
(2) ’ 1] —_ (2)‘ —_a? —_g ¥ N )
x (' ,w") = X, (wa, W', -w") {A.8)

ik o

Integrando la ecuacién (A.7) sobre dw" se llega a una expresién de

uso mas comun en la literatura [2]:

ik

. o
(2) _ N , ., , e
Pi (r,wv)-SO.Z[ dw'x " ( w0, W )E}(r.w )Ek(r,w¢ W) (A.9)
ik

los subindices” i, j,k se refieren a los ejes cristalograficos X, Y, Z. Las

’ "

frecuenclas w&; v y w" pueden asumir valores tanto positivos como

negativos, de manera que. la ecuacidén (A.8) que define x{m se puede

aplicar a la generacién de suma de frecuencias {wo~ z w' = 0), generacién

de diferencia de frecuenclas (w'<0 6 w'>w¢), generacién de segundo

arménico {wo=2w'),'rectificacién optica (wa=0] y el efecto electro-éptico

{w'=0).

El tensor x(z)

a‘si definido es un tensor de tercer orden que en
general tiene todos sus elementos (27) diferentes. Sin embargo existe una

simetria intrinseca, que consiste en lo sigulente: el preducto

Ej(r,w')Ek(r,w“) es invariante ante la permutacidén de jw’' por kw", por lo

que xtz) debe cumplir:

1(2)(_0) W) = (2)(__

ik - xikj W, W, w ) _ (A. 10}

Si las {frecuencias wc y &' se encuentran lejos de resonancia con las
transiciones del sistema en cuestién, es decir el sistema no presenta

. (2) . . X .
pérdidas, entonces el tensor tendra las siguientes simetrias

adicionales, conocidas como condicicnes de Kleinman [3]:
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(2) (-U‘",'U, , w') = x;z_.) (u[_T—wo.".whu ) . (A; 11a) - .

xtjk o ik

= x:j: (O,Iu , w’_ X "30.) L (A. 11b)

Consideremos nhora el caso de generacién de la suma de frecuencias,
en que se genera una polarizacién con frecuencia w dada por:

W =W + 0w ' (A.12)

a partir de dos campos monocromaticos con frecuencias @, Y w, Para esto
escribamos
E(r,u') = Ei{r,w') + E (r,w') (A.13)

y una relacién similar para E(r,«"). Las componentes El(r,w’) y Ez(r.w')

son de la fofma (A.3). Debido a que E(r,w’) y E{r,«") contienen cuétro
términos cada uno, la polarizacién resulténte dada por (A.7}, contendra 16
términos, de los cqales, debido a la simetria jk » kj, solo ocho son
distintos. Consideremos los términos que producen polarizacién a W dada :

por (A.12), el resultado es:

(2> _ 1 [ @, s o
P1 (r,wﬁ) =g, [ 5 {x { wa,wl,wz)glj(r)€2k(r)3(wa w, uz) +

1k
- Jk
(2), . *
+ xijk(—wc. wl,-wz}glj(r)&ZR(r)B(w¢+wl+wé)} {A.14)

Comparando esta. expresién con (A.6) vemos que % Pi{r) es el

coeficiente de 6(w6—w1-w2). es decir,

_ (2) '
Plr) = ¢ ): x”k( w@,wl,wa)slj(r)ezk(r) (A.15)

jk
que en notacién tensorial se escribe como:

_ (2), _
Plr) = £, X ( wa'w1’w2) : El(r)Bz(r) | (A.16)

Con esto, la polarizacién depenediente de la posicién y del tiempo

(A.5), en el dominio temporal sera:

(2)( -1{w +w_ )t

P‘a)(r.t) = -w-,w wl) o E{r}& (r) e 1 2 + c.cC.
[s2 1 2 1 2

£
o X
2

N

{A.17)
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Apendice B.

K Coeficiente no lineal efectivo.
° -

Definamos el coeficiente no lineal"éfectfvo parar'géﬁéfac16n g
segundo arménico der como: , B t:fff' ;r5E'; éi
1 (2)
d_=3e;- 2 (F2v,0,0)": e e {B.1)

donde e y e, son vectores unitarios que denotan la direcciéon de

polarizacién de los campos eléctricos a las frecuencias w y 2w
1 1

respectivamente. El producto tensorial en (B.1) se escribe en terminos de

(2) . s
las componentes xijk de la siguiente manera:
d =Ze e @ x(a)(—Zw W, ) IR.2)
of 21 1) 1k Tijk 1" 1’ S
ik

donde i, j,k se refieren a los ejes cristalograficos X, Y y Z.

Debido a que x:fl‘ cumple con la condicién de simetria (A.10), el
.coeficiente ne lineal en {B.2}, puede escribirse en una forma mas compacta
con la ayuda de la siguiente notacién condensada:

_ ), .
der . E o (e1¢1)m Xim ( 2“1’w1’w1) (B. 3]
im

donde se define a los tensores condensados (e1e1) v 1:2), de la siguiente
m m

manera:
- ' 1 . PR

(ejez)m = [e”e2k + elker) (1 5 Sjk) : m=m{ jk) (B. 4)

@ _ fa) (B.5)

im im( jk)
donde m toma los'valores 1,...,6 los cuales son asignados de acuerdo al
siguiente esquema:

1(jk) = 1(11), 2(22), 3(33), 4(23), 5(13), 6(12) (B.6)

Consideremos que tenemos un cristal de espesor l. de caras paralelas,
al cual llamaremos cristal de laboratorio, cortado de manera que la
condicién de acoplamiento de fas:s (2.26) se cumpla cuando la direccién de
propagacién sea aproximadamenie normal a las caras del cristal.

Consideremos que la direccién de propagaclion es la direccioén 4 y que el
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eje 6ptico'se-encuentraJeﬂ"elfplaanmgr;tatwcomo*se;muestrafeaijé“figura,
4.7. Esta figura muestra tambien la relacidén entre las coordéngdas del
cristal de laboratorio @, ¥, 4 Y las coordenadas cristalogrgficaslx, Y, 2
(eje é6ptico). E1 coeficiente no lineal efectivo def depende de la
orientacién relativa entre el cristal de laboratorio utilizado vy el
cristal "natural”, determinado por los éngu;os em‘y ?r.

Sean X, y, z ¥ X, Y, Z vectores unitarios en los sistemas coordenados
correspondientes. Los vectores e ¥y e, se referiran a las coordenadas de
}aboratorio:

e =e §:+ e'yte, z (B.7)

Debido]a. que las ondas luminosas son a -~oximadamente transversas,

E .

podemos hacer:

¢, ~e, =0 L (B.8)

En el arreglo experimental de interes e Y e tendran una sola
compeonente difereAte de cero. Basta entonces con tomar:

e, =y | l (B.9)
y e, =x ‘ ) : (B.10)

Usando las relaciones de transformacién entre «, 4.'4 y X, Y, Z, se
puede escribir a der‘dado por (B.3) como una funcién def(em,ar). El
resultado de esta operacién depende del grupo de simetria del cristal en

< . (2) :
cuestién, ya que esto determina los elementos x,, 9que son diferentes de

cerc.
Para cristales del tipo 42m el tensor x:?) tiene la siguiente forma
[1]:
0 Q 0 X, 0
0 0 _0 0 X (B.11)
0 0 _Q 0 0 X,
asi, es posiblie demcstrar que dcr estara dado por [2]:
d = -y  sen 26 sen @ (B.12)
ef 36 r m

[0
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