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Los materiales ferroeléctricos cuentan con varias propiedades fisicas especiales que
permiten que sean ampliamente utilizados en los procesos de conversion de la frecuencia
optica de un haz de bombeo a otra frecuencia, como la oscilacidon, la generacion y la
amplificacion Optica paramétrica, entre otros. En cualquier proceso de conversion de
frecuencias el indice de refraccion del medio juega un papel muy importante para
determinar con exactitud qué longitudes de onda se generan.

El objetivo de este trabajo de investigacion fue encontrar empiricamente una
ecuacion de Sellmeier que determine de manera precisa y exacta la dispersion del indice de
refraccion en funcidon de la temperatura para cada uno de los materiales ferroeléctricos
MgO:LiNbO, y LiTaO,. Estas ecuaciones se obtuvieron ajustando numéricamente un

modelo a valores del indice de refraccion obtenidos experimentalmente. Los datos del
indice de refraccion se obtuvieron a través de dos métodos: directamente, mediante la
técnica de “desviacion minima”, ¢ indirectamente mediante la medicion de la longitud de
onda obtenida por generacion Optica paramétrica en cristales periddicamente polarizados.
Con la técnica de desviacion minima se obtuvo la curva de dispersion en el visible y
cercano infrarrojo (457-1064 nm) y con generacion Optica paramétrica se obtuvo
indirectamente la dispersion de 1 a 4 um. Para obtener generacion Optica paramétrica fue
necesario fabricar estructuras periodicamente polarizadas en MgO:LiNbOs3; (PPMgLN) y en
LiTaO;3 (PPLT) con periodicidades entre 26 y 31 um. Aunque se logrd observar generacion
Optica paramétrica en PPMgLN los datos obtenidos no fueron suficientes para caracterizar
su indice de refraccion. En el caso deLiTaO, se obtuvo radiacion sintonizable desde 1.4

hasta 4.3 um, con lo que se logré obtener una ecuacion de Sellmeier que describe el indice
de refraccion de este material en un intervalo de 0.4 a 5 um y de 25°C hasta 120°C.

Palabras clave: Ecuacion de Sellmeier, generacion Optica paramétrica, PPMgLN, PPLT,
ferroeléctricos, Optica nolineal, cuasiempatamiento de fases.



ABSTRACT of the thesis presented by Norma Alicia Barboza Tello as a partial
requirement to obtain the MASTER OF SCIENCE degree in OPTICS with orientation in
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CHARACTERIZATION OF REFRACTIVE INDEX DISPERSION OF
FERROELECTRIC MATERIALS MgO:LiNbO, Y LiTaO,.

Abstract approved by:

Dr. Roger Sean Cudney Bueno
Thesis Director

The Ferroelectric materials count on several special physical propierties that allow
to be widely used in optical frequency conversion processes of a pump beam to another
frequency, like oscillation, generation and optical parametric amplification among others.
In any process of frequency conversion the refractive index of a media plays a very
important role to determine exactly which wavelengths are generated.

The objective of this investigation work was to find empirically a Sellmeier
equation that determines of a precise and exact way the refractive index dispersion with the
temperature for each one of the ferroelectric materials, MgO:LiNbO3s and LiTaOs. This
equations were obtained through two methods: directly, using the minimum deviation
technique, and directly using the measurement of the wavelength obtained by optic
parametric generation in periodically poled crystals. With minimum deviation technique
was obtained the dispersion curve at visible and near IR (457 — 1064 nm) and with optic
parametric generation was obtained indirectly the dispersion from 1 to 4 um. To obtain
optic parametric generation was necessary to fabricate periodically poled structures in
MgO:LiNbO; (PPMgLN) and LiTaO3; (PPLT) with periodicities between 26 and 31 pm.
Although was possible to observe optical parametric generation in PPMgLN the measured
data were not sufficient to characterize its refractive index. In LiTaO; was obtained optical
tunable radiation from 1.4 to 4.3 um with which was possible to obtain a Sellmeier
equation that describe the refractive index of this material in an interval of 0.4 to 5 um for
temperatures from 25°C to 120°C.

Keywords: Sellmeier equation, optic parametric generation, PPMgLN, PPLT,
ferroelectrics, nonlinear optics, quasi-phase matching.
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I. INTRODUCCION

Los materiales ferroeléctricos (Fatuzzo y Walter, 1967) cuentan con varias
propiedades fisicas especiales: se comportan como cristales piroeléctricos, piezoeléctricos,
electroopticos y no lineales; por esta razon son utilizados ampliamente en la fabricacion de
dispositivos Opticos y circuitos electronicos tales como fuentes de luz sintonizables, laseres,
transductores y filtros actsticos, moduladores de amplitud y de fase Optica, generadores de
segundo armonico, deflectores de haz, conjugadores de fase, memorias, sensores
infrarrojos y guias de ondas dieléctricas entre otros; por lo cual es comun encontrarlos en
varios aparatos electronicos de uso cotidiano, por ejemplo teléfonos celulares,
microprocesadores e interruptores de luz que responden a sonidos y movimientos.

Los altos coeficientes de no linealidad optica y electrodpticos son los de mayor
importancia en este trabajo de investigacion. Para comprender el porqué, es necesario
conocer algunos conceptos basicos de la Optica no lineal.

La optica no lineal se encarga de estudiar los fendmenos que ocurren al interactuar
una onda electromagnética con un material, siendo la conversion de frecuencias uno de
estos fenomenos. Se dice que un material es no lineal cuando su polarizacion P depende
no linealmente del campo eléctrico E y dicha polarizacién estd dada por la ecuacion

(Prasad et al., 1991):

P=¢gy" E +¢gx?:EE + g,y”:EEE+..., (1)

donde ™ representa la susceptibilidad no lineal de orden n del medio.



El primer término de la ecuacion da origen al indice de refraccion complejo,
responsable de la absorcion, refraccion y reflexion. Los siguientes términos dan origen al
proceso de conversion de frecuencias: el segundo término da origen a la generacion de
segundo armodnico, generacion de suma y diferencia de frecuencias, y efecto electrodptico,
entre otros, y el tercer término da origen a la generacion de tercer armoénico, efecto Kerr, y
conjugacion de fases entre otros; asi cada término da origen a diversos fendmenos opticos,
siendo el segundo término el mas importante para el desarrollo de este trabajo de
investigacion.

Un ejemplo de conversion de frecuencias es la generacion Optica paramétrica
(GOP) o fluorescencia paramétrica (Prasad et al., 1991). En este proceso al interactuar un

haz de bombeo con longitud de onda A, con un material no lineal se generan dentro de éste
dos ondas, una llamada “onda sefal” con longitud A, y otra llamada acompafiante “idler”

de longitud de onda A, (figura 1).

Figura 1. Generacion optica paramétrica (GOP).

Desde el punto de vista cudntico, la generacion Optica paramétrica es un proceso en
donde por cada foton de bombeo que se aniquila se crea un foton de la onda sefial y otro
foton de la onda acompanante; este proceso esta condicionado por los principios de

conservacion de energia (Ec. 2) y momento (Ec. 3),



ho,=ho+ho;, ()
nk, = hk, + 7k, 3)
on

w,N, w,n
b ks = >

donde k, =
C

—1representan a los vectores de onda de las ondas

Sayki:

de bombeo, sefial y acompafiante respectivamente, y de igual forma @,, @, y @, son sus

frecuencias.
En términos de longitudes de onda, la condicion de conservacion energia, la Ec.(2)

se puede expresar como

1 1 1
;szz + Z 4)
Debido a la dispersion del material es decir, la variacion del indice de refraccion
con la longitud de onda: n(A), generalmente las ondas originadas en distintas partes del
material a lo largo de la propagacion de la onda de bombeo no interfieren
constructivamente. La diferencia de fase entre éstas depende de su velocidad de
propagacion y de la distancia entre los puntos en que se generen. La distancia entre dos
regiones en la cual las ondas generadas tienen una diferencia de fases menor a 180°, es
decir interfieren constructivamente se define como longitud de coherencia |, (figura 2). En
la figura 2 se analiza el caso especifico de generacion Optica paramétrica (GOP) donde la

longitud de onda de las sefiales generadas es mayor que la longitud de onda de bombeo.

Existen técnicas para lograr que las ondas generadas interfieran constructivamente y asi



obtener una buena eficiencia de conversion de frecuencias; como son el empatamiento y el

cuasiempatamiento de fases.

Material
No lineal

o A

<l

Figura 2. Longitud de coherencia.

El empatamiento de fases ideal requiere que la diferencia de fases

Akz = (k, —k, —k;)z sea igual a cero (donde z es el eje de propagacion del material), y

debido a la dispersion del medio esto no se logra en materiales isotropicos. El
empatamiento de fases puede alcanzarse en materiales birrefringentes mediante la eleccion
adecuada de los ejes de propagacion para la onda de bombeo y las ondas generadas (Yariv,
1989).

El cuasiempatamiento de fases (Quasi-Phase Matching) consiste en agregar un
desfasamiento de 180° a las longitudes de onda de sefial y acompafiante generadas en el
medio cada longitud de coherencia (Fejer et al., 1992). La condicion para el

cuasiempatamiento de fases estd dada por la ecuacion 5:

Ak =k, —k, —k, Tk, (5)



donde K, =2Tﬂ; A es la periodicidad del material y es igual a 2. La ecuaciéon 5

tambiénpuede escribirse en términos de indice de refraccion y longitud de onda,

i
X

M _Ns 0
A A

L4

% (6)

S

La condicion para el cuasiempatamiento de fases puede verse desde el punto de
vista cuantico como la conservacion de momento (ecuacion 3) en la cual debe considerarse

el momento que adquiere el cristal al ser bombeado; éste se representa con el término k; y
estd cuantizado a 7k .

De lo anterior, vemos que para lograr cuasiempatamiento de fases es necesario
encontrar una manera de introducir ese desfasamiento de 180° con el periodo espacial A a
las ondas generadas. Una manera de introducir esa fase es alternar el signo de la
nolinealidad del medio cada longitud de coherencia. Es relativamente facil lograr
cuasiempatamiento de fases utilizando materiales ferroeléctricos, por razones que se daran
mas adelante. Estos materiales poseen un momento dipolar permanente o polarizacion
espontanea. En general, la polarizacion espontanea no es uniforme en todo el cristal, sino
que cambia de direccion de un lugar a otro. A las regiones dentro del material donde la
direccion de la polarizacion espontanea es igual se les llama dominios ferroeléctricos.

Una caracteristica muy importante de la polarizacion espontanea de los
ferroeléctricos es que puede ser invertida mediante la aplicacion de un campo eléctrico

externo. Estos cristales también presentan histéresis (Fatuzzo y Walter, 1967), lo cual



quiere decir que una vez invertida la direccion de polarizacion permanece asi a menos que
se aplique un campo eléctrico en direccion contraria.

En la figura 3 se muestra una tipica curva de histéresis para un cristal ferroeléctrico,
donde P, representa la polarizacion espontinea y E_. representa el campo coercivo del
material, que es el campo eléctrico minimo necesario para lograr la inversion de
polarizacion. La magnitud del campo coercivo depende del material con que se esté

trabajando y la temperatura.

«FEc-»

Figura 3. Curva de histéresis para un ferroeléctrico.

Para los cristales ferroeléctricos los elementos del tensor de susceptibilidad no lineal

de orden dos y) son proporcionales a la polarizacion espontanea; mas especificamente,

77 o S Py (7)

donde g es el tensor del potencial de la polarizacion (DiDomenico y Wemple, 1969).

Supongamos que se tiene una material ferroeléctrico homogéneamente polarizado. Si se



aplica un campo eléctrico mayor o igual al campo coercivo del material alternadamente
cada longitud de coherencia, se obtiene la inversion periddica del signo de la polarizacion
espontanea y por ende de la nolinealidad optica, como se muestra en la figura 4. De esta

manera puede darse el proceso de cuasiempatamiento de fases.

Cristal
Ferroeléctrico

Ty Py =

Bombeo Salida
B -P: x(z) =X
|‘"10"|" lc"l

Figura 4. Material ferroeléctrico periodicamente polarizado.

El niobato de litio (LiNbOs3) es uno de los cristales ferroeléctricos mas empleados
en la industria: se fabrico por primera vez hace ya varias décadas (Weiss y Gaylonrd, 1985)
y cuenta con un alto coeficiente optico no lineal, d3;=28pm/V; sin embargo, tiene algunas
desventajas que hacen atractiva la exploracion de materiales alternativos: el alto valor de su
campo coercivo, alrededor de 21 kV/mm; la dificultad de fabricar estructuras de dominios

en cristales con grosores superiores a Imm y el bajo umbral de dafo fotorrefractivo.

Se conoce como dafio fotorrefractivo (Taya et al., 1996) a las distorsiones que
sufre el haz al propagarse por un material electrooptico debido a cambios de indice de
refraccion en el medio inducidos por el mismo haz, es decir, debido al efecto fotorrefractivo
(Saleh et al., 1991). En la figura 5 se muestra como es que se produce el efecto

fotorrefractivo.



Cuando se expone el material a la luz espacialmente no uniforme, se excitan
portadores de carga libre desde un nivel de impurezas a la banda de conduccion (Figura 5a).
Después estos portadores se propagan hacia zonas de menor iluminacion dejando atras
cargas fijas del signo opuesto (figura 5b). Los portadores libres son atrapados por
impurezas localizadas en la banda prohibida de energia, depositando su carga negativa en
otros sitios (Figura 5¢). Como resultado se crea una distribucion heterogénea espacio-carga
que puede permanecer en un lugar por un periodo de tiempo después que la luz ha sido
retirada (Figura 5d). Esta distribucion de cargas crea un patréon de campo eléctrico interno

E que modula el indice de refraccion del medio.

(b)

Banda de
Conduccion

(©)

VN

Valencia

Figura 5. Efecto fotorrefractivo. (a) Fotoexcitacion de cargas atrapadas en
trampas localizadas (energéticamente) dentro de la brecha prohibida; (b) difusion de
las cargas fotoexcitadas; (c) recombinacion de las cargas en trampas vacias y (d)
formacion de una distribucion inhomogénea de carga con la cual se genera un campo

eléctrico E.

Aunque el efecto fotorrefractivo presenta muchas aplicaciones, principalmente en

holografia [8], para el caso de la conversion de frecuencias representa un problema, ya que



distorsiona los haces que se propagan dentro del material. Una variacion de LiNbO; es el
niobato de litio dopado con 6xido de magnesio (MgO:LiNbO3) (Furukawa et al., 1998).
Ambos son cristales del tipo uniaxial negativo del grupo puntual 3m, transparentes entre
~0.4 y 5um (coeficiente de absorcion menor a 0.01cm ~' (Dimitriev y Gurzadyan, 1997). La
diferencia entre niobato de litio sin dopar y niobato de litio dopado con 6xido de magnesio
en cuanto a composicion quimica es que se retiran algunos iones de niobio y se sustituyen

por iones de magnesio.

Una ventaja del MgO:LiNbOs sobre el LiNbO; es que tiene un menor campo
coercivo, 5 kV/mm (Nakamura et al., 1998), lo cual facilita la inversion de la polarizacion
espontanea permitiendo la fabricacion de estructuras mas gruesas. Otra ventaja sin duda
muy importante en aplicaciones de conversion de frecuencias Opticas es que tiene un mayor
umbral de dafio fotorrefractivo debido al gran aumento en la conductividad del material por

el dopante (Nakamura et al., 1998). Ademas el MgO:LiNbO ,, a diferencia del niobato de

litio sin dopar, no presenta absorcion en el infrarrojo inducida por luz verde (GRIIRA por

sus siglas en inglés) (Furukawa et al., 2001).

El tantalato de litio (LiTaO;) (Bruner et al., 2003) es también un material
ferroeléctrico con propiedades muy parecidas al LiNbOs;, pero el primero cuenta con un
mayor intervalo de transparencia desde ~ 280 a 5500 nm lo que lo hace ideal para

aplicaciones en el ultravioleta. El campo coercivo es muy parecido al del LiNbOs.

Ambos materiales estan siendo utilizados cada vez mas en dispositivos que utilizan
cuasiempatamiento de fases y se han fabricado fuentes de luz de alta potencia con PPMgLN

(MgO:LiNbOs; periodicamente polarizado) (Ishizuki et al., 2004) y fuentes de luz azul con
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PPLT (LiTaOj; periddicamente polarizado) (Matsumoto et al., 1991). Para poder calcular la
periodicidad requerida para obtener un proceso no lineal dado es necesario saber con gran
exactitud (error relativo del orden de 10™) como varia el indice de refraccion con la
longitud de onda. Generalmente el indice de refraccion de un cristal es calculado mediante
una ecuacion empirica en funcion de la longitud de onda y temperatura, conocida como
ecuacion de Sellmeier. Esta se deriva del modelo de Lorentz que describe la interaccion de

la luz con un dieléctrico. En su forma general, la ecuacion de Sellmeier se representa como

n*—1=

- 7 (8)
FRRYE

La cantidad de términos que aparecen en la sumatoria depende del material que se
quiere describir. Aunque existen ecuaciones de Sellmeier que describen la dispersion de
LiTaO; (Meyn y Fejer, 1997) y MgO:LiNbO; (Zelmon et al., 1997), éstas no tienen la

exactitud requerida. Para el caso niobato de litio sin dopar si existe (Jundt, 1997).

I.1. OBJETIVO DE LA TESIS

El objetivo principal de este trabajo es determinar una ecuacion de Sellmeier que
describa de manera precisa y exacta la dispersion del indice de refraccion en funcion de la
temperatura de dos materiales ferroeléctricos muy importantes en la industria Optica y

electronica, LiTaO3; y MgO:LiNbOs.
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I.2. ESTRUCTURA DE LA TESIS

En el segundo capitulo de esta tesis se encuentra una descripcion de los métodos que
se utilizaron para la medicion del indice de refraccion: Generacidon Optica paramétrica en
PPMgLN y PPLT con la ayuda de una herramienta computacional y el método de
desviacion minima con la fabricacion de un prisma de MgO:LiNbOs con 5% moles de

MgO y un prisma de LiTaOs.

En el tercer capitulo estd una descripcion completa de los célculos y la metodologia
que se sigui6 en la fabricacion de PPMgLN, PPLT. En el cuarto capitulo se muestran los
experimentos realizados y resultados obtenidos. Finalmente en el quinto capitulo se dan las

conclusiones obtenidas de este trabajo.



II. MEDICION DEL INDICE DE REFRACCION

I1.1. ECUACION DE SELLMEIER

Para estudiar la variacion del indice de refraccion con la frecuencia (fendmeno de
dispersion) es necesario adentrarnos en la teoria atomica de la materia. Sabemos que un
material estd formado por moléculas y las moléculas de atomos, los cuales se pueden
modelar como un nucleo a cuyo alrededor giran electrones. El modelo de Lorentz (Born y
Wolf, 1999) supone que estos electrones se encuentran ligados a los dtomos como si
estuvieran sujetados por un resorte y la fuerza electromagnética inducida por un campo
externo los hace oscilar alrededor de su posicion de equilibrio, es decir, se forma un
momento dipolar oscilatorio. Asi, se puede describir el comportamiento del electrén con la

ecuacion de movimiento para el oscilador armoénico forzado (ecuacion 9),

mi (t)+kr(t) =eE(t), 9)

donde e y m representan la carga y la masa del electron, respectivamente, y r(t) es la

iot

posicion del electron. Si el campo incidente es E(t)=Eje "' y se propone que la solucion

sea r(t)=r.e"", de la ecuacion 9 obtiene:
0

—o’rme™ +kr,me™ = eE e . (10)

Despejando 1, de la ecuacion anterior:
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ek, eg, 1
r, = = 9 11
° k-mo® m of - (1)

/ k . . .
donde @, =4/— es llamada la frecuencia de resonancia. Entonces el momento dipolar
m

p(t) esta dada por:

e’E, 1 i,
p(t)=er(t)= moa)z a)ze t (12)

Si consideramos que por cada molécula hay solo un electrébn que genera un momento

dipolar oscilatorio p(t) al desplazarse, entonces la polarizacion total del medio
P(t) = Np(t), donde N es el nimero de moléculas por unidad de volumen, puede expresarse

como

Ne’E, 1 it

P(t) = et (13)

m of-w

De las ecuaciones constitutivas de Maxwell sabemos que el vector de desplazamiento

eléctrico esta dado por:

D(t)=¢,E(t)+P(t). (14)
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Sustituyendo la ecuacion 13 en 14:

2
D(t)=¢,E.e”™ + Ne > ! ~e™ . (15)
&M o) —w
Factorizando el término &,E e :
i Ne’E
D(t) = &,E e {1+ °5_ 1 2}. (16)
m ;-

En funcién de la constante dieléctrica &, , el campo D(t) esta dado por:

D(t)=¢,E(t), (17)

donde & =n® y es la constante dieléctrica del material. Comparando las ecuaciones 16 y

17,

Ne? 1
gr:[u ° } (18)

por lo tanto,
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2
npog=nNe 1 (19)
me, wy — o
La ecuacion 19 puede expresarse como:
) 1
n’-1=A——, (20)
Wy — @

2
donde A= Ne .
me,

La ecuacién 20 describe el indice de refraccion para un medio con atomos
resonando a una sola frecuencia, pero en general estos atomos pueden tener varias
resonancias. Ademads, esta ecuacion fue deducida suponiendo que el campo local actuando
sobre la molécula es igual al campo incidente; en realidad, es necesario tomar en
consideracion el efecto de apantallamineto que proporciona el resto del cristal sobre el
campo local en el dipolo. Este apantallamiento modifica el valor de la constante “A” que
aparece en la ecuacion 20, y su valor dependerd del material en cuestion. Para un medio

cualquiera, el indice de refraccion estd dada por una generalizacion de la ecuacion 20:

nf-1=YA ——

a)oj

i=1,2,3.. 21)

o . o C . . o .
Utilizando la relacion v = Py se reescribe la ecuacion 21 en términos de la longitud de
T

onda:
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n-1=Y A ! =y A A (22)
= j 57 2 [271-(;:|2 - 472'202 ﬂz—ﬁozj .
Ao, p
. 2.
Definiendo B; = ! 20‘2 se obtiene finalmente
T C
B A2
n2 :1+Zﬁ, (23)
0

la cual se conoce como la ecuacion de Sellmeier (Born y Wolf, 1999). La  ecuacion  de
Sellmeier es una ecuacion empirica que describe el indice de refraccion de cualquier
material en funcion de la longitud de onda. Para cada término que se incluye en la
sumatoria hay dos constantes que se determinan experimentalmente: la longitud de onda de
resonancia y otra constante que nos da un factor de peso al término. Generalmente, en la
mayoria de los materiales para obtener con buena precision la dispersion del indice de
refraccion, es suficiente considerar solamente uno o dos osciladores con dos frecuencias
naturales de oscilacion en el ultravioleta y otra con frecuencia natural de oscilacion en el
infrarrojo lejano.

Jundt et al. propuso una ecuacion de Sellmeier para LiNbOs, que describe tanto la
variacion del indice con la longitud de onda como con la temperatura. Esta ecuacion es de
gran importancia para este trabajo de investigacion ya que representa un punto de partida
debido que se hace la suposicion que MgO:LiNbOs es muy parecido a LiNbOs. Hasta ahora
esta ecuacion es la mas utilizada por su exactitud. La ecuacion que propuso Jundt para

LiNbOs; est4 dada por:
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a,+b, f a, +b,f

n’(A,T)=a +b f +
U P —(a,+hf) A7 -al

al’, (24)

donde f =(T —24.75°C)(T +570.82) y es una funcion de la temperatura. Los coeficientes

encontrados por Jundt se muestran en la tabla I.

Para LiTaOs se encontraron dos ecuaciones de Sellmeier publicadas anteriormente, la
primera fue publicada por Meyn et al. en 1997 vy la segunda por Bruner et al. en el 2003,
ambos trabajos proponen una ecuacion de Sellmeier de la misma forma (ecuacion 25). Los
datos obtenidos durante este trabajo de investigacion se acercan mas a los que predice la
ecuacion de Sellmeier encontrada por Meyn et al., por esta razon se eligié esta ecuacion

como punto de partida en los calculos realizados para LiTaOs.

B+b(T) E

n2(A,T)=A+ +
R R TSy S P E =

+DA%, (25)

donde A, B, C, D, y E son los coeficientes encontrados mediante un ajuste de datos de
indice de refraccion por minimos cuadrados. Los valores de estos coeficientes se muestran
en la tabla II. Ambas ecuaciones las encontradas por Jundt y Meyn et al. estan formadas por
dos osciladores con frecuencia de resonancia en el UV y uno en el IR lejano; para este
ultimo término se consideré una longitud de onda de resonancia muy grande en

comparacion con la incidente, por lo tanto (analizando s6lo el tltimo término):
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2 2
A A ey (26)
-2 A

la longitud de onda de resonancia que se considero es alrededor de 18um.

Tabla 1. Coeficientes de la ecuacion de Sellmeier encontrada empiricamente por Jundt
(1997) para el LiNbOs.

Coeficiente Valor

a 5.35583
a 0.100473
a3 0.20692
a 100

as 11.34927
a6 1.5334 x 10
bs 4.629 x 107
b, 3.862 x 1078
bs -0.89 x 107
bs 2.657 x 107

Tabla II. Coeficientes de la ecuacion de Sellmeier encontrada empiricamente por
Meyn et al. (1997) para LiTaO;,

Coeficiente Valor
A 4.5284
B 7.2449 x 107
C 0.2453
D 2.367 x 10
E 7.7690 x 107
F 0.1838
b(T) 2.6794 x 10°%(T+273.15)
¢(T) 1.6234 x 10%(T+273.15)°
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Los coeficientes para la ecuacion de Sellmeier se encuentran mediante un ajuste
numérico a datos experimentales. Para esto es necesario obtener datos de indice de
refraccion, los cuales pueden obtenerse de varias formas. En este trabajo de investigacion
se utilizan dos métodos diferentes: generacion dptica paramétrica y la técnica de desviacion

minima, la cual se explica a continuacion.

I1.2. TECNICA DESVIACION MINIMA

Cuando un haz de luz viaja de un medio a otro, sufre un cambio en su direccion y
velocidad de propagacion. Este fendmeno es conocido como refraccion y se debe a la
diferencia de indices de refraccién entre los medios en que se propaga. En base a este
concepto y la ley de refraccion de Snell (Saleh y Teich., 1991), se desarrolld6 un método
muy util para la caracterizacion del indice de refraccion de cualquier sustancia o material y
es conocido como la técnica de desviacion minima. Este método consiste en elaborar un
prisma del material que se desea estudiar para después medir el dngulo de desviacion
minima que sufre al haz al atravesar el material.

Utilizando la técnica de trazo de rayos se puede analizar facilmente como depende
la trayectoria del haz con el indice de refraccion del material (figura 6). El angulo que se
forma entre la direccion del haz incidente y la direccion del haz refractado es el angulo de
desviacion del prisma; hay un angulo de desviacion minima que corresponde a determinado
angulo de incidencia y ocurre cuando el haz desviado dentro del prisma es paralelo a la

base del prisma.
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Figura 6. Trazo de rayos para la medicion del 4angulo de desviacion minima.

Se considera un prisma a través del cual se propaga un rayo de luz monocromatica
sobre un plano del prisma el cual contiene las normales a las superficies del prisma (lineas

punteadas). De la ley de Snell para la refraccion sabemos que n,sené, =n,send,, donde n, y
n, son los indices de refraccion de los medios por los que viaja el hazy 6, y 6, son los

angulos de incidencia y de refraccion, respectivamente.

Si el rayo incide sobre la superficie AB a un 4ngulo 6, al refractarse dentro del

material forma con la normal a la superficie un 4ngulo g, , y de la ley de Snell ambos rayos

(el de incidencia y el refractado) estan asociados:

send, =nsend, (27)
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considerando que el prisma esta rodeado por aire. El rayo refractado incide sobre la cara
AC del prisma a un angulo 6, y emerge del prisma a un angulo 6,. La relacion entre estos

angulos esta dada de nuevo por la ley de Snell:

nsend, = senéd, . (28)

El angulo de desviacién 9, que forma el rayo emergente con la direccion del rayo

incidente esta dado por:

5m|’n = (01 - 61) + (02 - 92) . (29)

Dado que las superficies AB y AC forman entre si un angulo @ (angulo del vértice del
prisma), sus normales también forman entre si un angulo @' que es igual a ®. De aqui

encontramos que:

0 +6,=. (30)

Sustituyendo la ecuaciéon 30 en 29 obtenemos:

5. =60+0,-0. 31

De la geometria del tridangulo tenemos que:



Sustituyendo 6, de la ecuacion 33 en 31:

%=5+®.

Ahora, utilizando la ecuacion 32 en 30 obtenemos una expresion para 6, :

Tomando las expresiones de 35 y 34 para sustituirlas en 28 obtenemos:

(qnj (8+<Dj
nsen| — |=Ssen .
2 2

Finalmente, despejando n tenemos:

(dm +® j
sen
2 )

(2

n=

22

(32)

(33)

(34)

(35)

(36)

(37)
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I1.2. GENERACION OPTICA PARAMETRICA

Para obtener datos mediante generacion Optica paramétrica es necesario fabricar
estructuras de material ferroeléctrico peridodicamente polarizadas con las periodicidades
adecuadas y medir las longitudes de onda de sefal que se generan. Lo que sigue es traducir
los valores de longitudes de onda medidas a valores de indice de refraccion; esto se hace
utilizando alguna ecuacion de Sellmeier que describa la dispersion del indice de refraccion
para un material similar al material bajo estudio. Luego se realiza un ajuste de los datos de
indice de refraccion por el método de minimos cuadrados a la nueva ecuacion de Sellmeier.
El proceso de ajuste se realiza varias veces para cada temperatura deseada hasta obtener la
exactitud adecuada. La técnica se explica con mayor detalle en el capitulo de experimentos

y resultados.



III. CALCULOS Y FABRICACION DE PPMgLN Y

PPLT.

I11.1. CALCULOS PARA LA FABRICACION DE PPMgLN y

PPLT.

El célculo de las periodicidades adecuadas para obtener generacion Optica
paramétrica en PPMgLN (MgO:LiNbOs periddicamente polarizado) y PPLT (LiTaOs
periodicamente polarizado) se realizo a partir de la condicion para el cuasiempatamiento de

fases (ecuacion 6) para una longitud de onda de bombeo 4, a 1064 nm. Se eligid esta

longitud de onda debido a que se cuenta con un laser de Nd:YAG pulsado que emite a esta
longitud de onda. Suponiendo que MgO:LiNbO3 es muy parecido al LiNbO; se calculd el
indice de refraccion correspondiente a cada longitud de onda mediante la ecuacion 24
(ecuacion de Sellmeier encontrada por Jundt). En el caso del LiTaOs se utiliz6 la ecuacion
de Sellmeier encontrada empiricamente por Meyn et al. (ecuacion 25).

En la figura 8 se muestra una comparacion entre las curvas de sintonizacion
obtenidas para LiNbO; y LiTaO;, Ambas curvas de sintonizacion se obtuvieron a una
temperatura de 24°C. La parte de abajo de cada una de las curvas es decir entre 1.3 y 2.2
um son las longitudes de onda de sefial que se generan a determinada periodicidad. La parte
de arriba de las curvas entre 2.3 y 5 um son las longitudes de onda acompafiante que se
generan.

Una vez realizados los célculos se inicia el proceso de fabricacion de las estructuras

periddicamente polarizadas mediante una técnica ya desarrollada anteriormente en el
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laboratorio (Cudney et al., 2002). De acuerdo a las curvas de sintonizacion obtenidas
(figura 7) se eligieron las periodicidades A =26, 27, 28, 29,30 y 31 um para ambos

materiales con el fin de abarcar todo el intervalo donde es facilmente observable la

generacion Optica paramétrica.

=

w9

Longitud de onda (micras)

N

| | | | | | | |
25 26 27 28 29 30 31 32

Periodicidad (micras)

Figura 7. Curvas de sintonizacion para la generacion optica paramétrica en LiNbO; y
LiTaOs3 obtenidas a partir de la condicion para el cuasiempatamiento de fases a una
temperatura de 24°C, con A,=1064nm.

Se fabric6 una mascarilla mediante una técnica litografica (Cudney et al. 2002), con

las 6 rejillas de las periodicidades antes mencionadas.
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El arreglo utilizado para la fabricacion de las mascarillas se muestra en la figura 8 y
consiste en grabar n veces la imagen de una rendija rectangular (siendo n el nimero de
lineas por rejilla) con una distancia de separacion A en una pelicula holografica de alta
resolucion que es sensible al verde. Esta pelicula se coloca sobre una platina que es
controlada horizontal y verticalmente mediante computadora. Una vez que se ha grabado el
numero de lineas deseado, la platina se desplaza verticalmente una distancia igual o mayor
a la altura de la imagen de la rendija. El nimero de lineas por rejilla depende directamente
de la periodicidad A que se esté manejando. Generalmente se fabrican rejillas de 4 cm de

longitud (~1400 lineas para A =30um), esto con el fin de aprovechar toda la oblea del

sustrato ferroeléctrico con que se esté trabajando cuyo didmetro es de ~ Scm.

Pelicula
holografica

Filtro
Obturador Espacial
A X Platina
el T
Laser
Rendija
\ Imagen

Lente de la

rendija

Figura 8. Arreglo utilizado en la fabricacion de mascarillas.

Es muy importante que las lineas de la mascarilla estén perfectamente definidas, es
decir, es necesario que la imagen de la rendija esté perfectamente enfocada en el plano de la
pelicula hologréfica, ya que finalmente estas lineas son las que daran forma a los electrodos

periddicos. Para asegurar la buena definicion de las lineas se realizaron algunas pruebas
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variando algunos pardmetros como el tiempo de exposicion de la pelicula holografica a la
luz verde (diodo laser 532nm), abertura de la rendija, tipo de revelador y tiempo de
revelado de la pelicula holografica. En la figura 9 se muestra una fotografia obtenida a
través de un microscopio de una de las rejillas grabadas; el ancho de cada linea negra es de

aproximadamente 22um.

~06rnm

Figura 9. Rejilla con A=26 pm. Vista amplificada a través de microscopio de
una rejilla grabada en una pelicula holografica. Las lineas negras tienen un grosor
aproximado de 18 pm mientras que las lineas blancas miden aproximadamente 8 pm
de grueso.

Una vez fabricadas las mascarillas en la pelicula holografica, el siguiente paso es
reproducirlas en fotorresina previamente depositada sobre una oblea de MgO:LiNbO; o
LiTaOs. El deposito se hace mediante la técnica de “spin coating” (Cudney et al., 2002)
sobre la cara +Z del sustrato. Para determinar cudl es la cara +Z, se aprovecha el alto
coeficiente piroeléctrico del material. Se coloca el cristal entre dos electrodos conectados a
un multimetro y a continuacion se le aplica aire caliente. Como respuesta al calor aplicado

el cristal genera un voltaje del orden de los milivolts. Si el voltaje que se produce es
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positivo la superficie del sustrato que se encuentra conectada al electrodo negativo es
determinada como la cara +Z; por el contrario si el voltaje que arroja es negativo entonces

la cara +Z es la que se encuentra conectada al electrodo positivo (figura 10).

Material
Ferroeléctrico

+Z

Electrodos
de LiCl

Figura 10. Determinacion de la cara +Z en un material ferroeléctrico.

Debe colocarse la mascarilla a reproducir sobre el sustrato con fotorresina cuidando
que la direccion del vector normal a las franjas sea paralelo al eje “X” del cristal; este eje
viene marcado por el fabricante con una pequefia muesca en la oblea. Es importante
mantener esta orientacion de la mascarilla para facilitar el proceso de inversion de
polarizacion espontdnea, ya que los dominios tienden a crecer en direccion perpendicular al
eje “X” del material. Una vez colocada adecuadamente la mascarilla sobre el sustrato, se
expone durante algunos segundos a luz UV. A continuacion se sumerge el sustrato en
revelador para eliminar los residuos de la fotoresina que se quemaron con la exposicion UV
quedando tUnicamente las lineas debajo de las lineas oscuras de la rejilla, obteniendo
finalmente escalones de fotoresina en la oblea (figura 11). Es importante que los escalones
de fotoresina estén bien definidos en las orillas ya que al momento de aplicar el voltaje al
material los dominios crecen primeramente en los bordes de estos escalones (Miller, 1998).

Para asegurar que estén bien definidos se realizan algunas pruebas de tiempo de exposicion
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de la fotoresina a la luz UV y de revelado, cuyos valores dependen del contraste de la
mascarilla y de las periodicidades que se estén manejando. Como electrodo se utiliza un
electrolito (cloruro de litio disuelto en agua), el cual hard contacto con el material

ferroeléctrico so6lo en las zonas donde no hay fotoresina.

escalones
de
fotorresina
Vo =N ¥
2um
~ A
0.5mmg, Ferroeléctrico

Figura 11. Vista transversal de rejillas grabadas en fotoresina sobre una oblea de
MgO:LiNbO; o LiTaOs.

Para la aplicacion del campo eléctrico externo se coloca la oblea del material en
cuestion entre dos empaques de hule (o-rings) de aproximadamente 4cm de didmetro, cuya
funcion es contener el electrolito. Estos a su vez se colocan entre dos trozos de acrilico
especialmente acondicionados con terminales eléctricas para la aplicacion del alto voltaje

(figura 12).

- Fotoresina
- : : ::ﬁ MgO:LiNb O3
~ O-rings

Cloruro
de litio

Figura 12. Material ferroeléctrico listo para realizar la inversion del polarizacion
espontanea. El sustrato ferroeléctrico es colocado entre dos o-rings rellenos de
electrolito contenido mediante dos trozos de aislante especialmente acondicionados
con terminales eléctricas para la aplicacion de alto voltaje.

El siguiente paso es aplicar el alto voltaje adecuado para lograr la inversion de

polarizacién espontanea. Este se aplica mediante una fuente de alto voltaje la cual es
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controlada por computadora. Cuando se alcanza el voltaje necesario se genera una corriente
de desplazamiento (o corriente de polarizacion) la cual estd en funcion de la polarizacion
espontanea del material. Tanto el voltaje aplicado como la corriente de polarizacion son
monitoreados durante todo el proceso de inversion y a su vez se integra la corriente de
polarizacion para obtener la carga total entregada por la fuente. El circuito utilizado para

este proceso se muestra en la figura 13.

HV
L
Material ~
Ferroeléctrico
A — Adquisicién
2l de datos | < >} PC

Figura 13. Circuito para la polarizacion periodica del material ferroeléctrico.

La cantidad de carga a aplicar y la duracion del pulso de alto voltaje dependen directamente
del material con que se esté trabajando. Hay algunos detalles que hay que considerar al
momento de aplicar el alto voltaje al material. Ya se menciond que cuando se aplica el

voltaje mayor o igual al campo coercivo E, del material los dominios empiezan nuclearse

en los bordes de los electrodos (figura 14(a)) y crecen verticalmente hasta alcanzar la otra
superficie del material (figura 14 (b)) para después crecer lentamente hacia los lados (figura
14(c)). Es necesario elegir electrodos con el grosor adecuado para compensar el

crecimiento lateral de los dominios. Generalmente para las periodicidades requeridas para
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generacion Optica paramétrica con niobato de litio se elige un “duty cycle” con proporcion

60%-40%, es decir, si se tiene una rejilla con A =30um la zona opaca de la mascarilla es de

18 um y la zona transparente de 12um, siendo finalmente la zona transparente la que

funciona como electrodo.

Figura 14. Inversion de polarizacion. (a)nucleacion, (b)crecimiento vertical y (c¢)
crecimiento lateral.

Otro parametro muy importante es la carga total a entregar dada por (Cudney et al., 2002),

Q=2PA, (38)

donde P, es la polarizacion espontanea del material y A el area a invertir (el 4rea sin
fotoresina). El valor de P, es de 78uC/cm?* para MgO:LiNbO3 y de 65uC/cm? para LiTaOs.

El programa de computadora utilizado para aplicar el voltaje al material permite elegir
varios parametros; voltaje base, voltaje maximo a alcanzar por la fuente, corriente deseada,
tiempos de ascenso y descenso de voltaje aplicado, material a invertir; area a invertir y de

acuerdo al area y el material a invertir se calcula la carga a entregar.
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III.1.1. INVERSION DE POLARIZACION ESPONTANEA EN
MgO:LiNbO:.

Se inici6 con la polarizacion periddica de MgO:LiNbO; (OSICOTEC) cuyas
dimensiones son ~ 5cm de didmetro y 0.5mm de grosor. Para realizar la inversion de
polarizacion espontanea con periodicidades A =26, 27, 28, 29,30 y 31 um, se utilizd un
voltaje base de 800V con un maximo de 4kV y los tiempos de ascenso y descenso se
variaron en un intervalo de 8 a 15 segundos. Se realizaron varias pruebas utilizando “o-
rings” pequenos, con un area a invertir de 0.61cm? El pulso de voltaje aplicado y la
corriente de desplazamiento generada durante la primera prueba de inversion de muestran
en la figura 15. En ella puede observarse el comportamiento anormal de la corriente de

desplazamiento generada, es decir fluctuaciones a cero, este comportamiento no se habia

presentado anteriormente en LiNbOs.
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Figura 15. Datos de la primera inversion de polarizacion espontinea en
MgO:LiNbOs. En la grafica puede observarse que existe un retraso entre el voltaje
aplicado y la corriente de desplazamiento generada.
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Se utilizaron 4 de las 5 obleas disponibles para realizar los experimentos y en
ninguno de los casos se obtuvieron resultados satisfactorios. Las primeras inversiones
realizadas resultaron en dominios empalmados, ya que se tom6 como referencia al LiNbO;
y se fabrico una mascarilla con duty cycle de proporcion 60%- 40%, debido a la alta
conductividad con que cuenta MgO:LiNbOs3 los dominios crecen muy rapido lateralmente
lo que provoca la sobrepolarizacion del material.

En la figura 16 se muestra una imagen del material sobrepolarizado visto a través

de un microscopio con 2 polarizadores cruzados.

Figura 16. PPMgLN visto a través de dos polarizadores cruzados con A=30 pm. En la
fotografia pueden observarse dominios empalmados arruinando la calidad de la
estructura PPMgLN.

En principio no deberian observarse los dominios pero en el proceso de formacion
de éstos también se generan esfuerzos y distribuciones de carga libre que distorsionan
localmente el indice de refraccion del material. Estas distribuciones de carga pueden
eliminarse calentando la muestra a aproximadamente 110°C durante varias horas.

Al no lograr obtener PPMgLN de buena calidad se intentdé emplear algunas

soluciones: como reducir el duty cycle de la mascarilla y de esta manera compensar el
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crecimiento lateral de los dominios, o reducir la carga a entregar en el material. Debido a
que ya no se contaba con obleas MgO:LiNbO; para emplear estas posibles soluciones, se
tomd como alternativa el guardar la unica oblea que quedaba virgen y reciclar las ya
utilizadas. Para esto habia que reinvertirlas aplicando un campo eléctrico en direccion
contraria al aplicado anteriormente. En la figura 17 se muestran los datos obtenidos durante
este proceso. El campo eléctrico de direccion contraria se aplicé varias veces sin lograr

reinvertir totalmente los dominios.
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Figura 17. Pulso de voltaje aplicado a la estructura PPMgLN para realizar la
reinversion de dominios y corriente de desplazamiento generada.

En la figura 18 se muestra la imagen de un cristal MgLN invertido después de haber

aplicado varias veces un voltaje en direccion contraria al voltaje con que se invirtio
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inicialmente. En ella pueden observarse atn algunos microdominios. Se continu6 con las

pruebas de inversion de polarizacion sin obtener resultados del todo satisfactorios.

Figura 18. PMgLN reinvertido, visto a través de 2 polarizadores cruzados.

Una de las medidas que se tomo6 fue disminuir la carga a entregar en el material y se
logré obtener un area periddicamente polarizada con un duty cycle aceptable 70-30% pero
presentd algunas islas (pequefias zonas sin invertir) ademds de ser un area muy pequefia ~
Iem de largo (longitud de interaccion del haz bombeo con el cristal). Con esta estructura se
logré finalmente observar generacidon Optica paramétrica (jyupi!), pero a una periodicidad.
Ademas, no se logré obtener una buena eficiencia de conversion debido a las islas que
presento y a la corta longitud de interaccion del haz bombeo con el cristal ferroeléctrico.

Se fabric6 una nueva mascarilla con las mismas periodicidades que la anterior pero
con un duty cycle 70%-30%, esto compensaria el crecimiento lateral de los dominios y
evitaria la sobrepolarizacion. No se pudo emplear esta mascarilla en niobato de litio dopado
con 6xido de magnesio debido a que las obleas reinvertidas se dafaron por el tratamiento

recibido.
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I11.1.2. INVERSION DE POLARIZACION ESPONTANEA EN LiTaO;

La inversion de LiTaO, resulté mucho mas sencilla. Como prueba inicial se realizo

una inversion en un area pequena del material sin fotoresina ~ 0.61cm?. El voltaje aplicado
y la corriente de desplazamiento generada se muestran en la figura 19 y en la figura 20 se
muestra una imagen de los dominios que se formaron. Esta prueba se realizd porque en el
laboratorio jamas se habia trabajo con este material y era necesario determinar el valor
exacto del campo coercivo, la polarizacion espontanea y la orientacion del eje “X” en la
oblea. Cabe mencionar que en el caso del tantalato de litio no existe un retraso entre el
voltaje aplicado y la corriente de desplazamiento generada como con el MgO:LiNbOs lo

que indica un comportamiento muy similar al LiNbOs.

10x10’ T
8 3 30x10°
Z ; g
2, ] =
g - 20 §
§ Voltaje . 8
4 ] ,;;
Corriente —: 10
2 ]
0 —- ﬁ*A| L 0
0 5 10 15 20
Tiempo (S)

Figura 19. Datos obtenidos al invertir un area de 1cm? en LiTaOs, con un voltaje base
7KV y un voltaje maximo de 10kV.
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~ 1.5mm

A
A 4

Figura 20. Area de tantalato de litio invertida utilizando un o-ring de ~0.6cm’. Imagen
del algunos dominios en forma triangular obtenida a través de microscopio con dos
polarizadores cruzados.

Una vez realizada esta prueba se grabd sobre la oblea LiTaO; la mascarilla con
periodicidades A =26, 27,28, 29,30y 31 um con un duty cycle 70%-30% . Para realizar
la polarizacion periddica, se utilizé el mismo “o-ring” que en la prueba inicial, por lo que se

realizaron varias inversiones pequefias hasta polarizar toda la oblea de LiTaO,. Los

resultados fueron més que satisfactorios: se logré obtener un patron de dominios con “duty
cycle” perfecto, 50+3%.

En la figura 21 se muestran el voltaje aplicado y la corriente generada durante una
de las varias inversiones que se realizaron y en la figura 22 se muestra una fotografia
obtenida a través de un microscopio con polarizadores cruzados de una zona invertida del

cristal.
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Figura 21. Datos obtenidos al invertir un area de 0.61cm? en LiTaOs3, con un voltaje
base de 7kv y un maximo de 10kV.
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Figura 22. Imagen de una zona de tantalato de litio peridodicamente polarizado con
una periodicidad de 26pm, obtenida a través de un microscopio con dos polarizadores
cruzados. Se observa una periodicidad de los dominios con un duty cycle de 50+3%.
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I11.2. PULIDO DE CRISTALES PPMgLN y PPLT

Una vez invertido, el cristal se corta y se inicia el proceso de pulido hasta obtener
una superficie con calidad oOptica. El pulido requiere de cerca de 8 horas de trabajo y
consiste en ir devastando la superficie a pulir mediante la aplicacion de diversos abrasivos
con grosores tan grandes como 30um hasta llegar a abrasivos mas pequefios con 0.7um de
diametro.

Para cortar el cristal es necesario colocarlo entre 4 trozos de vidrio comun los cuales
se unen con resina colada, de esta manera se protege de posibles rayaduras o fisuras durante

el proceso (figura 23).

. A E
V|dr|ov\ E‘ \§—$LHGOE

Figura 23. Material periédicamente polarizado “ensandwichado” entre 4
trozos de vidrio comun.

Se corta el cristal en las dimensiones deseadas utilizando una cortadora de disco, en
seguida se prepara para el proceso de pulido. Se coloca en una herramienta metalica y se
rellena con yeso (figura 24(a)); de esta manera es facil de manipular el cristal y se garantiza
la obtencion de una superficie perfectamente plana (figura 24(b)). Para el pulido se utilizé
una maquina pulidora marca “BUELHER” y los parametros que se utilizaron en el pulido
de cada cara se muestran en la tabla III. En general el pulido se realiz6 a una velocidad de

giro del cristal de 30rpm.
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Figura 24. Material ferroeléctrico preparado para iniciar el proceso de pulido. (a)

Vista lateral de la herramienta utilizada para colocar el material a pulir, (b) superficie
a pulir.

Tabla III. Parametros de pulido.

Abrasivo Grosor Tiempo de | Presion
(pm) pulido (min) | (Lbs)
Oxido de aluminio 30 30 6
Oxido de aluminio 9 45 10
Oxido de aluminio 5 90 10
Oxido de cerio 0.7 45 10




IV. EXPERIMENTOS Y RESULTADOS

IV.1. TECNICA DE DESVIACION MINIMA

Se utilizd la técnica de desviacion minima como alternativa en la medicion del
indice de refraccion de ambos materiales, MgO:LiNbO; y LiTaOs. En la figura 25, se
muestra el arreglo utilizado para el desarrollo de este experimento. El angulo de abertura ®
de cada prisma se midi6 6pticamente a temperatura ambiente (24°C). Primero se determind
el cero o punto de referencia girando el prisma hasta que el haz reflejado y el haz incidente
coincidieran en direccion. Después se gir6 el prisma casi 180° hasta que coincidieran de
nuevo el haz reflejado y el haz incidente y se restd el angulo de giro total a 180°. Se
encontro que el angulo de abertura para el prisma de MgO:LiNbOs es de 24.75° y de 31.43°

para el prisma de LiTaOs.

Se utilizaron cuatro laseres para realizar el experimento a ocho longitudes de onda
diferentes: un laser de gas argon (emite a 5 longitudes de onda 457.9, 476.5, 488, 496.5 y
514.5 nm), un laser de estado s6lido bombeado por diodo (532.1 nm), un laser de He-Ne
(632.8 nm) y un laser Nd:YAG pulsado (1064.2nm). Para realizar mediciones a diferentes
temperaturas se aplico un voltaje ac controlado por redstato a la montura metalica donde se
coloco el prisma. Para detectar la temperatura exacta se utiliz6 un termopar colocado a
aproximadamente 2mm de distancia del prisma. La montura metalica se colocé sobre una
platina giratoria controlada por computadora. El programa controlador estd en lenguaje
IGOR y cuenta con una precision de centésimas de grado permitiendo giros en sentido

positivo y negativo. Para enfocar el haz incidente se utilizé una lente cilindrica y el haz
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desviado (refractado) se observdo en una pantalla blanca colocada a una distancia

aproximada de 2mts.

Redstato

Pantalla

Termopar

Laser Cilindrica

Figura 25. Arreglo para la medicion del indice de refraccion de los materiales
ferroeléctricos MgO:LiNbQO3 y LiTaOj; utilizando la técnica de desviacion minima.

Para determinar el angulo de incidencia = cero (o punto de referencia) se gird el
prisma hasta lograr que el haz de incidencia y el haz reflejado coincidieran en direccion.
Después se gird el prisma hasta encontrar el angulo de desviacion minima, para esto se
registro el angulo de giro total se registrdé en la computadora. El haz refractado avanza
conforme gira el prisma hasta llegar a un punto en el cual se regresa. El punto en el cual el

haz refractado empieza a regresarse es el angulo de desviacion minima y se detecta a ojo.

Este proceso se repitio para cada longitud de onda y a 4 valores de temperatura
diferentes en ambos materiales. Considerando que el material se expande debido a la
temperatura, se midio el angulo de abertura del prisma a cada temperatura disminuyendo de

esta manera el error sistematico de los datos.
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Finalmente se utiliz6 la ecuacion 37 para calcular el indice de refraccion

correspondiente a cada longitud de onda medida.

IV.1.1. RESULTADOS EN MgO:LiNbO;.

Las temperaturas que se manejaron y los angulos de desviacion minima

encontrados para el prisma de MgO:LiNbO; se muestran en la tabla IV.

Tabla IV. Angulos de desviacién minima obtenidos para MgO:LiNbO; a diferentes
longitudes de onda y temperatura.

T=24°C | T=50°C | T=106°C|T=130°C

A (nm) 5m|’n (0) 5m|’n (0) 5m|’n (0) 5m|’n (0)
457.9 29.02 29.37 29.45 29.64
476.5 28.83 29.22 29.27 29.48

488 28.67 29.07 29.17 29.27
496.5 28.57 28.92 28.97 29.07
514.5 28.47 28.77 28.82 28.97
532.1 28.38 28.68 28.72 28.82
632.8 27.80 27.97 28.26 28.37
1064.2 27.48 27.58 27.62 27.33

Como se menciono en la seccidon anterior se utilizé la ecuacion 37 para calcular el
indice de refraccion correspondiente a cada angulo de desviacidon minima medido. La figura
26 muestra una comparacion entre el indice de refraccion calculado para MgO:LiNbO; y la
curva de indice de refraccidn para LiNbO; sin dopar que se obtiene de la ecuacion de
Sellmeier propuesta por Jundt. Debido a que MgO:LiNbO; es muy parecido al LiNbO; se

espera obtener valores similares.
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En la figura 26 se pueden observar varias curvas, cada una de ellas representa el

indice de refraccion en funcion de la longitud de onda a distinta temperatura.
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Figura 26. Comparacion entre la curva tedrica propuesta por Jundt para el LiNbO; y
los datos de indice de refraccion obtenidos por desviacion minima en MgO:LiNbO;.

De aqui se observa que el indice de refraccion para el MgO:LiNbOs3 (indicado con
los puntos) tiene una mayor variacion con la temperatura que el niobato de litio sin dopar.
Debido a que unicamente se logrd ver generacion Optica paramétrica (GOP) con la
periodicidad de 27 pm es decir, se obtuvo solo un dato en el infrarrojo, no se continu6 con
la caracterizacion de este material.

En las figura 26 y 27 se incluyen las barras de error en la medicion. El error en

.., , .., , . ., ) , a4
medicion de los angulos de desviacion minima se estimo en +5 x 10™ °C lo que en indice

de refraccion se traduce en ~ 2.6 x 10~ (unidades adimensionales).
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IV.1.2. RESULTADOS EN LiTaO:;.

El procedimiento para realizar este experimento es el mismo que el descrito en la
seccion anterior. Los datos de angulo de desviacion medidos en este caso y las temperaturas
que se manejaron se presentan en la tabla V. En la figura 27, se muestra una comparacion
entre los datos obtenidos a través del prisma de LiTaOs. En este caso las curvas tedricas se

obtuvieron a partir de la ecuacion de Sellmeier para el LiTaO; encontrada por Myen et al.

Tabla V. Angulos de desviacion minima obtenidos para LiTaO; correspondiente a
cada longitud de onda y temperatura.

T=25°C | T=50°C | T=90°C | T=120°C

A(nm) Onin(°) Onin(°) Onin(°) Onin(°)
457.9 37.35 37.41 37.46 37.51
476.5 37.12 37.19 37.24 37.31

488 37 37.1 37.14 37.17
496.5 36.96 37.02 37.06 37.12
514.5 36.85 36.93 36.95 36.99
633.2 36.16 36.2 36.25 36.31
1064.2 3542 35.45 3548 35.5

De la figura 27 puede observarse que los datos se ajustan bien a las curvas tedricas
calculadas. Estos datos, como se mencion6 en el capitulo II nos arrojan informaciéon del
material en el lado visible del espectro, ahora lo que sigue es obtener informacion de este

material en el lado infrarrojo del espectro.
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Figura 27. Comparacion de los datos obtenidos mediante desviacion minima en
LiTaO3 y la ecuacion de Sellmeier encontrada por Meyn et al.

IV.2. GENERACION OPTICA PARAMETRICA

Para la obtencion de datos mediante este método se fabricaron estructuras PPLN,

PPMgLN y PPLT con periodicidades A =26, 27, 28, 29,30 y 31 um. El arreglo utilizado

para la generacion Optica paramétrica se presenta en la figura 28.

Se bombe¢ el cristal PPMgLN o PPLT con un laser Nd:YAG el cual emite a 1064
nm con una energia de 1.5 a 2 mJ por pulso. Se utilizé una lente de 15 cm de distancia focal
para enfocar el haz en el cristal, el cual se colocé en una montura especial con las

dimensiones exactas de cada cristal que permitiese elevar la temperatura.
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Figura 28. Arreglo para la medicion de la longitud de onda de sefial en dos estructuras
periédicamente polarizadas PPMgLN y PPLT.

El aumento de temperatura se hizo de la misma manera que en el caso del
experimento con los prismas: se aplico un voltaje ac controlado por medio de un redstato a
la montura metalica, de igual forma la temperatura se monitore6 mediante un termopar
conectado a un multimetro. Cabe mencionar que se comprobo la exactitud del sistema de
deteccion de temperatura comparando la respuesta del termopar con un termometro de
mercurio, siendo la diferencia entre los dos menor a 0.5 grados entre 25 y 100 °C. La
montura metdlica se colocé sobre una mesa de traslacion que permitia desplazamiento
horizontal y vertical. El desplazamiento horizontal permite seleccionar la periodicidad con
que se desea trabajar y el desplazamiento vertical permite una ajuste fino en la altura del
cristal. A la salida del cristal se colocd un prisma para seleccionar el haz a medir (se
selecciona la longitud de onda a medir debido al intervalo de medicidn del espectrometro) y
se utilizd un espectrometro Ocean Optics tipo CCD con una resolucion de 0.3 nm y un

intervalo de deteccion de 0.4 a 0.98 um para medir la longitud de onda.
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En el proceso de generacion Optica paramétrica se genera también un haz rojo
(alrededor de 600 nm) resultado de la suma de frecuencias entre el haz de bombeo y el haz

sefal, y su longitud de onda esta dada por la relacion %ZL-F%. Debido a que las

R s
longitudes de onda de sefial esperadas estan alrededor entre 1.3 ym y 1.8 um y, a que el
espectrometro utilizado no puede detectar longitudes de onda superiores a 1 um, se midi6 la
longitud de onda de sefial indirectamente, es decir, se midi6 la longitud de onda del haz rojo
y utilizando la relacién antes mencionada se calcul6 la longitud de onda de sefial. En la
figura 29 se muestra una comparacion entre las longitudes de sefial resultantes y la curva
tedrica calculada a partir de la ecuacion propuesta por Meyn et al., también se incluyen las
barras de error en los puntos las cuales no se distinguen debido a que el error es mas
pequefio que el tamafo del punto. En el apéndice A se muestra un andlisis de la
propagacion del error en la adquisicion de los datos. Para disminuir el error en la
adquisicion de datos se considerd la expansion del cristal debida a la temperatura utilizando

la ecuacion:
AM)=AR5°C)[a(T —25°C)+ (T —25°C], (39)

donde o =1.6 x10” y B=7x 10" son los coeficientes de expansion térmica de LiTaOs.

La periodicidad del material también tiene cierta incertidumbre que es de +50 nm, y
se debe a la resolucion de la platina utilizada en el grabado de las mascarillas. Esta
incertidumbre se incluye en la grafica mediante barras horizontales, éstas son

indistinguibles porque son mas pequenas que el tamafo del punto.
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Figura 29. Datos obtenidos a través de una estructura PPLT con
A=27,28,29,30y 31um. Los puntos representan las longitudes de onda de sefal

medidas y las lineas continuas representan la curva tedrica obtenida usando la
ecuacion de Sellmeier propuesta por Meyn et al. para 4 diferentes temperaturas: 25,
50, 90 y 120 °C. Se incluyen barras horizontales de error de ~ 0.05 pm debido a la
periodicidad del material y barras verticales de ~ 2 nm correspondientes al error en la
medicion de longitud de onda. Ambas barras son indistinguibles debido a que el error
es mas pequeiio que el tamaiio del punto.

Las ecuacion encontrada por Jundt para LiNbO; y la encontrada por Meyn et al.
para LiTaOs citadas anteriormente no tienen estrictamente la forma de la ecuacioén general
de Sellmeier encontrada teoricamente en el capitulo II. En lugar del 1 que aparece al

principio de la ecuacién se encuentra un coeficiente empirico A diferente de 1. Ademas, en

los términos que representan la contribucion de los osciladores en el ultravioleta deberia

aparecer un factor de 1> en el numerador. Estas ecuaciones de Jundt y Meyn et al. no
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tienen una buena justificacion teodrica, simplemente son ecuaciones empiricas. Para el caso
de esta investigacion se quiso comprobar si podia encontrarse una ecuacion de Sellmeier
que cumpliera con la teoria presentada en el capitulo I y que ademés describiera con gran
precision la variacion del indice de refraccion con la longitud de onda. Esta ecuacion esta

compuesta de 2 osciladores con resonancia en el ultravioleta y una en el lejano infrarrojo,

2 2
n’ =1+ Zék —+ ZB} —+DA’, (40)
AN =hoa A=A

donde A, B, D, A,, y A, son los coeficientes que debemos encontrar empiricamente para

una temperatura dada.

Para encontrar estos coeficientes se utilizo el siguiente procedimiento. Primero fue
necesario “generar’” los datos a los cuales se les hizo el ajuste. Para los datos en el visible se
utilizaron los indices de refraccion obtenidos con el prisma. Para las longitudes de onda
correspondientes a la sefial en el experimento de GOP se propusieron de manera inicial los
indices dados por la ecuacion de Meyn et al. Para los datos correspondientes al idler se

utilizé la siguiente ecuacion:

no=A|—4—s——b =Tl o4 T 41
A A “h)

Notese que en esta ecuacion aparecen N, y N,. Estas se calculan inicialmente

utilizando la ecuacion de Meyn et al. Una vez que se generaron, estos datos fueron
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ajustados a la ecuaciéon 40 mediante minimos cuadrados utilizando el algoritmo de
Levenberg-Marquardt. Con los parametros obtenidos con este ajuste se vuelven a calcular
los indices Nngy Ny, se introducen en la ecuacion 41, se vuelve a hacer el ajuste a los datos y
se repite el proceso hasta que no haya cambios significativos en los coeficientes arrojados

por el ajuste. El diagrama de flujo de este procedimiento se muestra en la figura 30.

Calculo de ny, y ng a partir de la
ec. de Sellmeier encontrada por
Meyn et al.

g

Calculo de n; a partir de la ec. 41

}

Union de datos de indice de
refraccion adquiridos con el
prisma con los indices de
refraccion obtenidos
indirectamente

|

Ajuste a los datos utilizando el
algoritmo de Levenberg-
Marquardt

¢

Calculo de ny y ng a partir del
ajuste anterior

}

Figura 30. Diagrama de flujo del procedimiento para la obtencion de los coeficientes
de la ecuacion de Sellmeier propuesta.
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Se realizd este procedimiento para las diferentes temperaturas a las cuales se
tomaron datos, obteniendo de esta manera un juego de coeficientes para cada temperatura.

Se encontro6 que solo dos de los 5 coeficientes propuestos, B y A,,, dependen

apreciablemente de la temperatura. En la figura 31 se muestra la variacion de ambos

coeficientes con respecto a la temperatura.

1.266 | 0.134
1.264 0.132
1.262 3

< 0130

1.260 E

* D
S 0128

-

1.258 ;‘g
0.126

1.256 ©
1.254 0.124

40 60 80 100 120 40 60 80 100 120
(o]
Temperatura (°C) Longitud de onda (micras)

Figura 31. Variacion de coeficientes B y o de la ecuacion de Sellmeier encontrada en
este trabajo con respecto a la temperatura.

Los coeficientes dependientes de la temperatura se ajustaron de igual manera por el
método de minimos cuadrados a una dependencia cuadratica con la temperatura absoluta
(grados Kelvin). En la tabla VI se muestran los coeficientes obtenidos.

Con la ecuacion encontrada se calcul6 una curva de indice de refraccion para longitudes de
onda en un intervalo de 0.4 a Sum para cada una de las temperaturas que se manejaron en
ambos experimentos (GOP, y desviacion minima). En la figura 32 se muestran dichas

curvas asi como los datos obtenidos.
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Tabla VI. Coeficientes de la ecuacion de Sellmeier encontrada en este trabajo para el
LiTaO;. El parametro T es la temperatura.

Coeficiente Valor
A 2.2261
Moa 7.6415 x 107 +2.1932 x 10°( T+273.15)
B 1.3138 + 1.1398 x 10°(T+273.15)"
Mo 0.22346
-0.02422

UL L B L R IR R LR B
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= (8 — ] = r
b= ' 4 = L
= 220_—=._.-__/ . o 220
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T 215F e ) ] = 215]
P L ] F L
L] L %) o
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o 2100 3 210f
= : g :
8 20sf & 20sf

200F 2.00

indice derefraccion
indice de refraccion

1 2 3 4 5
Longitud de onda (micras) Longitud de onda (micras)

1 2 3 4 ]

Figura 32. Comparacion entre los datos de indice de refraccion y las predicciones
tedricas obtenidas a partir de la ecuacion de Sellmeier encontrada en este trabajo,
(a) T=25°C, (b) T=50°C, (¢)T=90°C y (d) T=120°C.



54

A partir de la ecuacion de Sellmeier propuesta también se calculd la curva de
sintonizacion a diferentes temperaturas con el fin de comparar los datos obtenidos durante

la generacion Optica paramétrica. En la figura 33 se muestra esta comparacion.

w9 N
I I

Longitud de onda (micras)

N
I

| | | | |
24 26 28 30 32
Periodicidad (micras)

Figura 33. Comparacion entre las longitudes de onda de sefial y acompaifiante medidas
indirectamente y las curvas de sintonizacion calculadas a partir de la ecuacion de
Sellmeier propuesta en esta tesis para dos temperaturas. Se incluyen también las
barras de error en la medicion, las cuales son indistinguibles debido a que el error es
mas pequeiio que el tamaifio del punto.

Con el fin de comprobar la exactitud de la ecuacion propuesta en la prediccion de
longitudes de onda que se obtiene a diferentes temperaturas para una periodicidad fija, se

realiz6é un experimento complementario en donde se midi6 la dependencia detallada de la
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longitud de onda de la sefal con de la temperatura para una periodicidad de 28 pm. Se
eligi6 esta periodicidad debido a que con ella se observd una mayor eficiencia de
conversion. En la figura 34 se muestran los resultados y la prediccion teodrica obtenida con

la ecuacion de Sellmeier que se encontrd en este trabajo.

[0)

1.452
1450
4
2 1.448
é .
<
-g 1.446 —
(=]
]
=  1.444
=]
2
E” 1.442 -
(=]
—

1.440 -

1.438

| | | | |

40 60 80 100 120

Temperatura (°C)

Figura 34. Longitud de onda de la sefial contra temperatura. Periodicidad: 28 pum.
Puntos: datos experimentales. Linea continua: prediccion tedrica. Se incluyen barras
verticales de error que son de ~2 nm, las cuales son indistinguibles debido a que son
mas pequeiias que el tamafo de los puntos.



V. CONCLUSIONES

Se obtuvo una estructura PPLT (tantalato de litio periodicamente polarizado) con

periodicidades A =27, 28, 29,30 y 31 um y se obtuvo generacidén Optica paramétrica en

cada una de las periodicidades. Se obtuvo radiacion sintonizable desde 1.4 hasta 4.3 pm.

Se obtuvo una ecuacion de Sellmeier que describe la dispersion del indice de

refraccion para LiTaO, en un intervalo de 0.4 a Spm y de 25°C hasta 120°C. Para esto se

utilizaron dos métodos para la adquisicion de datos, el método de desviaciéon minima para
el visible e infrarrojo cercano y la generacion oOptica paramétrica para el infrarrojo medio.
Las curvas de sintonizacion de generacion Optica paramétrica de este material obtenidas a
partir de la ecuacion de Sellmeier encontrada en este trabajo de investigacion concuerdan
con los datos experimentales. El maximo error que encontramos entre experimento y teoria
fue de ~8 nm para el haz idler y de ~ 2 nm para el haz sefial. Esta diferencia puede deberse

a varios factores.

Primero, a la incertidumbre de la longitud de onda de la sefal que se infiere del haz
rojo. Esta incertidumbre, aunque pequefia (~0.5 nm), se progaga y amplifica al calcular las
longitudes de onda de la sefial y del acompafiante correspondiente a cada longitud de onda
de senal. Segundo, la falta de datos obtenidos cerca de las transiciones en el ultravioleta.
Tercero, la falta de datos de generacion Optica paramétrica utilizando un haz de 532 nm

como bombeo. Cada uno de estos factores aumentara la precision de la ecuacion.

Como trabajo futuro esta la fabricacion de mas estructuras PPLT con las

periodicidades necesarias para generar OPG con un bombeo de 532.2 nm. Ademas esta el
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alcanzar mayores temperaturas con el cristal y de esta manera obtener mas informacién del
comportamiento de este material ferroeléctrico.

Aun cuando no se pudo lograr el objetivo de este trabajo de investigacion para el
niobato de litio dopado con 6xido de magnesio debido a la falta de datos, se logré obtener
generacion Optica paramétrica para una periodicidad y se midié la dispersion en el visible
mediante el método de desviaciéon minima. Ademas, se generaron bastantes ideas de cémo
atacar el problema de polarizacion periddica de este material, pero desgraciadamente no se
prosigui6 la investigacion de este material debido a la falta de muestras de ¢l. Algunas de
estas ideas como se mencion6 en el capitulo tercero son disminuir la carga a entregar en el
material o la fabricacion de mascarillas con duty cycle con proporciones 80-20% para de
esta manera compensar el crecimiento lateral de los dominios evitando asi el empalme de
éstos, entre otras cosas.

En general se cumplid con el objetivo de este trabajo de investigacion ya que se
desarroll6 en el laboratorio un método para la caracterizacion del indice de refraccion de
materiales ferroeléctricos de una manera precisa y confiable. Ademas cabe mencionar que

en este laboratorio no se habian fabricado estructuras PPLT y PPMgLN anteriormente.



APENDICE A.

ANALISIS DE LA PROPAGACION DEL ERROR

Como se menciond en el capitulo cuarto la medicion de la longitud de onda de sefal
se llevod a cabo de manera indirecta, es decir, se midi6 la longitud de onda del haz rojo,
resultado de la mezcla de la onda de bombeo con la onda de senal generada. A partir del la
longitud de onda del haz rojo se infiri6 el valor de la longitud de onda de sefial con la

| 1 1 .. ., , . e
relacion — =—+—, y de la condicion de conservacion de energia (ecuacion 4) se infirid

R S
el valor de la longitud de onda acompafiante. La medicion indirecta de los datos necesarios
para el andlisis del material provoca que el error en la medicidon directa se propague y se
amplifique. A continuacién se presenta un andlisis detallado de la propagacion de los
errores en la medicion.

Primero hay que considerar que el haz que emite el laser Nd:YAG tiene un ancho
espectral oA, = £0.1 nm. También hay que considerar la resolucion del espectrémetro, que
es de OAg= £0.3 nm. Para analizar la propagacion de error es conveniente encontrar primero
la relacion entre dA y 6v, donde dv es la incertidumbre en la frecuencia v. Partimos de la

relacion:

ov_or (42)

Despejando para A, obtenemos



oA=—2"_.

Utilizando la relacién v = — la ecuacion 43 se convierte en,

A=—21".
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(43)

(44)

Considerando el ancho de banda en la longitud de onda de bombeo y la incertidumbre en la

medicion de la longitud de onda de bombeo, v se puede escribir en términos de longitudes

de onda,

C C
Sy +—
B R

Sv = 5.

Sustituyendo la ecuacion 45 en la ecuacion 44 se obtiene que para A :

5., =£[iz5/18 +%51R}
C| g Aq

reescribiendo 46:

2 2
5., =%&B +%&R .
B

(45)

(46)

(47)
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Segun las curvas de sintonizacion mostradas en el capitulo tercero (figura 7) las longitudes
de onda de sefial que se generan estan alrededor de 1.5 um. Sustituyendo los valores

correspondientes en la ecuacion 47, se obtiene:

6 \2 6 \2
i, =| 206 110y 4| A0 63510, (48)
1.064x10 0.6x10
“ S O0Adg=2.1nm. “

Ahora bien, la longitud de onda acompafiante se calculo a partir de la relacion

1 1 1 , . , .
— =——— entonces, segun esta relacion para el calculo de error en este parametro hay

Ao A A
que considerar el error de la longitud de onda de bombeo y el error en la longitud de onda

de senal. Haciendo un anélisis similar al anterior encontramos:

2 2
Sh =2+ %5@ . (49)

Sustituyendo los valores correspondientes:

1.064x107°

-6 2 -6 2
S, = [&j (0.1x109)+[%J (0.3x107%), (50)

“ S 04, =8.3nm “
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