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Resumen de la tesis que presenta Gibraham Alejandro Graciano Armenta como requisito parcial para la
obtencién del grado de Doctor en Ciencias en Optica con orientacién en Optoelectrénica.

Estudio del mezclado de cuatro ondas en un policristal de telururo de cadmio

Resumen aprobado por:

Dr. Anatoly Khomenko
Director de tesis

En el presente trabajo se investigd experimental y tedricamente al mezclado degenerado de cuatro ondas
(DFWM) tanto escalar como vectorial, utilizando una muestra de telururo de cadmio (CdTe) policristalino
y pulsos laseres de picosegundos con una longitud de onda central de 1064 nm. En el estudio realizado se
analizan los efectos inducidos por la absorcidon de dos fotones (TPA) y el efecto Kerr éptico electrénico
sobre los estados de polarizacion e intensidades de los pulsos participantes en el DFWM. La investigacion
incluye: 1) las dependencias que la polarizacién del pulso difractado tiene con las polarizaciones e
intensidades de los tres pulsos incidentes, 2) las contribuciones al proceso del DFWM por las rejillas de
absorcién y refraccion inducidas no linealmente para diferentes polarizaciones e intensidades y 3) los
intercambios de energia entre los pulsos del DFWM en funcion de las energias incidentes. El esquema
experimental estd basado en la configuracion de caja frontal, la cual permite el empatamiento de fases
requerido para el DFWM mientras que mantiene separados espacialmente a cada uno de los cuatro haces
transmitidos por el CdTe después de haber interactuado. En la parte tedrica se utilizd un sistema de
ecuaciones diferenciales que modela el acoplamiento no lineal vectorial de cuatro ondas en un medio
policristalino. Dicho sistema de ecuaciones fue incluido en el método de propagacién de haces. Este
método numérico fue utilizado para analizar la evolucidn de la polarizacion de la luz en el DFWM a lo largo
de lainteraccién no lineal en el medio 6ptico. Se encontré que la polarizacién del pulso difractado depende
de los haces de grabado. Ademas, el efecto de la polarizacidén de cada haz de grabado sobre la polarizacidon
de la difraccion es diferente, pues depende de la posicidon mutua entre los haces de grabado y el haz de
prueba. Practicamente, cualquier estado de polarizacidn de la difraccién puede ser obtenido a través de
una eleccion adecuada de las polarizaciones de los haces de grabado y prueba. Se obtuvieron eficiencias
de difraccion mayores al 300%. Eficiencias tan altas fueron posibles por la estimulacion del efecto de
transferencia de energia transitoria (TET) entre los pulsos del DFWM. La TET es producida por las rejillas
inducidas por TPAy por efecto Kerr electrénico. La automodulacidn y la modulacidn cruzada de la fase son
responsables por el desplazamiento de fase requerido entre el patron de interferencia y la rejilla para
generar la TET. Los resultados muestran que la no linealidad éptica de tercer orden en medios
policristalinos puede ser una alternativa efectiva, simple y econdmica al uso de monocristales. Ademas,
nuestros resultados pueden ser la base del desarrollo de dispositivos fotdnicos ultrarrapidos y totalmente
Opticos para el control de la polarizacién y la amplificacién de pulsos ultracortos.

Palabras clave: mezclado de cuatro ondas, control de polarizacidn, transferencia de energia transitoria,
absorcion no lineal, efecto Kerr dptico, policristal.



Abstract of the thesis presented by Gibraham Alejandro Graciano Armenta as a partial requirement to
obtain the Doctor of Science degree in Optics with orientation in Optoelectronics.

Study of four-wave mixing in polycrystalline cadmium telluride

Abstract approved by:

Dr. Anatoly Khomenko
Thesis Director

In this work we study experimentally and theoretically the degenerate four-wave mixing (DFWM) for both
the scalar and the vectorial cases, using polycrystalline cadmium telluride (CdTe) as nonlinear medium and
picosecond laser pulses at 1064 nm as light source. The induced effects by two-photon absorption (TPA)
and electronic optical Kerr effect on the polarization states and intensities of the interacting pulses in the
DFWM were studied. The investigation includes: 1) the polarization dependencies of the diffracted pulse
with the polarizations and intensities of the three incident pulses, 2) the contributions to the DFWM
process by the non-linearly induced absorptive and refractive gratings for different polarizations and
intensities, and 3) the energy exchanges between the pulses of the DFWM as a function of the incident
energies. The forward box configuration was used for the experimental setup, this configuration allows
the required phase-matching condition for the DFWM while all the transmitted beams are spatially
separated. In the theoretical work a system of differential equations modeling the nonlinear vectorial
coupling of four wave mixing in polycrystalline media was used. This system of equations was included in
the beam propagation method, such a numerical method was used to analyze the evolution of the light’s
polarization in the DFWM through the nonlinear interaction in the optical media. We show that diffracted
light polarization depends on the polarization of both recording beams, and the effect of each recording
beam on the diffracted beam polarization is different depending on the mutual position of the recording
beams and the probe beam. It was found that virtually any polarization of the generated beam could be
obtained by proper choice of the recording and probe beam polarization. Transient energy transfer (TET)
among the beames, arising from laser-induced gratings by TPA and electronic optical Kerr effect, generates
up to 300% of diffraction efficiency. Self- and cross-phase modulation are responsible for the required
phase shift between the intensity pattern and the refractive grating. The results show that the third-order
nonlinearities of polycrystalline materials can be an effective, simple and low cost alternative to the use
of single crystals. Furthermore, our results could be the base for the development of ultrafast and all-
optical devices for the control of polarization and amplification of ultrashort laser pulses.

Keywords: four-wave mixing, polarization control, transient energy transfer, nonlinear absorption,
optical Kerr effect, polycrystal.
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Capitulo 1. Introduccidn

La 6ptica es una rama de la fisica encargada de estudiar el comportamiento de la luz, sus caracteristicas,
manifestaciones e interacciones con la materia. Los sistemas, efectos y fenédmenos estudiados por esta
rama pueden ser clasificados como lineales o no lineales, al igual que cualquier otro sistema fisico, por lo
gue pueden satisfacer o no al principio de superposicion. Los sistemas fisicos son clasificados como lineales
cuando cumplen simultdneamente con las propiedades de aditividad y escalamiento (principio de
superposicidn), en caso contrario son clasificados como no lineales. Particularmente, en dptica, la

linealidad o no linealidad corresponde a la respuesta del medio dptico ante la estimulacién de la luz.

Durante mucho tiempo se considerd que el comportamiento o respuesta de la materia ante la
incidencia de luz, era siempre lineal. Entonces, si la respuesta era siempre lineal, las propiedades épticas
del medio eran independientes de la intensidad de la luz incidente, el principio de superposicién siempre
se mantendria y la frecuencia de la luz no se podria alterar al propagarse por el medio. Fue hasta después
de la invencién del laser en 1960, que se pudo examinar el comportamiento de la materia a altas
intensidades. Muchos de los experimentos entonces realizados, pusieron de manifiesto que el
comportamiento de la materia es en general no lineal. Ademas, el principio de superposicién ya no es

valido y la luz puede modificar su propia propagacion a través del medio (Saleh et al., 1991).

La dptica no lineal es el estudio de aquellos fendmenos que resultan como consecuencia de la
modificacion de las propiedades dpticas del medio por la propagacién a través de éste de un haz de luz
(Boyd, 2008). Generalmente, solo la emisién de un laser es lo suficientemente intensa como para lograr
modificar las propiedades épticas del medio. La linealidad o no linealidad es una propiedad del medio a
través del cual viaja la luz y no de la propia luz. La no linealidad no se exhibe cuando la luz viaja por el

espacio libre, entonces la luz puede interactuar consigo misma a través del medio de propagacion.

El campo de la éptica no lineal abarca muchos fendmenos de gran aplicacién tecnoldgica, algunos
de ellos muy fascinantes, como por ejemplo: generacidon de segundo o tercer arménico, en donde una
onda monocromatica es doblada o triplicada en frecuencia; mezclado de ondas, cuando al menos dos
ondas interaccionan para generar una o mas ondas adicionales; amplificacién paramétrica, en la que una
o dos ondas son usadas para amplificar una onda adicional; oscilacidon paramétrica, en donde se agrega
retroalimentacion a la amplificacion paramétrica para crear un oscilador; auto modulacién de la fase de
una onda, auto-enfocamiento de un haz, conjugacion dptica de la fase de una onda, solitones dpticos, etc.

(Saleh et al., 1991).
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La posibilidad de controlar luz con luz es una de las propiedades que hace tan atrayente a la dptica

no lineal, en especial en el drea de telecomunicaciones, en donde la tasa de transferencia de informacién
es cada vez mds demandante por parte de la sociedad. Sin embargo, los sistemas de telecomunicaciones
actuales no son completamente épticos, sino que tienen una hibridacion con la electrénica. A pesar de
gue estos sistemas explotan la alta capacidad y velocidad de los enlaces de transmisién por fibra éptica, la
velocidad de transmisidn total se ve reducida en los cuellos de botella que se generan en las etapas de
conversion de la informacién del dominio éptico al eléctrico, ya que los dispositivos empleados en la
manipulacion de las sefiales son eléctricos. Para poder superar esto, los siguientes sistemas tendrdn que
ser completamente dpticos, por lo cual hace falta generar diversos dispositivos fotdnicos que manipulen

eficientemente la informacion en el dominio totalmente dptico.

El tiempo de respuesta de los materiales puede variar en drdenes de magnitud entre los diferentes
efectos no lineales que puedan excitarse, sin embargo, algunos de ellos pueden ser muy rapidos, del orden

de 10 segundos. Asi que el potencial para desarrollar dispositivos fotdnicos ultrarrapidos y totalmente

Opticos, en particular, conmutadores, puertas légicas, controladores de polarizacién, amplificadores, etc.
en base a fendmenos Opticos no lineales, permitiria acceder a una nueva generacién de
telecomunicaciones 6pticas, en donde se aumentaria sustancialmente la velocidad de transmision de
informacidn. De hecho, en los ultimos afios se ha demostrado que los efectos dpticos no lineales pueden
ser utilizados para conmutar o enrutar sefiales Opticas y realizar diferentes operaciones ldgicas

(Midwinter, 2012).

Un efecto de la dptica no lineal muy prometedor para el desarrollo de dispositivos fotdnicos
totalmente dpticos es el efecto Kerr dptico (Cada, 2005; Agrawal, 2001; Li, 2017), ya que es un efecto
autoinducido por la luz, con un tiempo de respuesta que en algunos casos es practicamente instantdneo
(10 5). Dicho efecto consiste en la modificacién del indice de refraccién del medio a causa de la intensidad
de la luz que se propaga y esta directamente relacionado con la no linealidad del medio de tercer orden.
Este efecto de refraccién no lineal permite controlar luz por medio de luz, ya que la propagacién de la onda
electromagnética a través del medio depende de su propia intensidad. Otro efecto no lineal de tercer
orden que puede ser estimulado simultdneamente con el efecto Kerr dptico es la absorcidén no lineal, la
cual tiene que ser considerada puesto que en algunos casos, tales como absorcién multifotdnica, puede
provocar fuertes pérdidas de energia en el medio, aunque no siempre es asi (como se verd mas adelante).
Para aprovechar el efecto Kerr dptico basicamente se tienen dos opciones: altas intensidades de luz o

materiales con grandes no linealidades de tercer orden.
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Las intensidades de luz lo suficientemente altas para lograr estimular procesos no lineales, son
accesibles desde la invencion del [dser y mas aun desde la creacion de laseres de pulsos cortos, con lo cual
se tiene la oportunidad de usar energias bajas aplicadas en el medio con haces enfocados. Por otro lado,
casi todos los medios poseen una no linealidad de tercer orden diferente de cero, pero su magnitud es
tipicamente pequefa y varia en muchos érdenes de magnitud de un material a otro. Por lo tanto, se han
buscado materiales en los cuales los efectos no lineales sean grandes, que tengan un minimo de pérdidas
por absorcién y un rapido tiempo de respuesta. Dentro de los materiales que poseen esas caracteristicas,
se ha puesto principal atencidn en los semiconductores (Sutherland, 2003; Boyd, 2008), en compuestos
organicos (Sam-Shajing and Dalton, 2008) y en materiales nanoestructurados (Jin and Wada, 2014). No
obstante, los materiales semiconductores conforman la base de fabricacién de los dispositivos fotdnicos

actuales, asi que tecnologia desarrollada a partir de estos materiales puede ser facilmente integrada.

Por otro lado, la mayoria de las investigaciones de dptica no lineal en semiconductores, han sido
realizadas en monocristales, principalmente porque habia sido cominmente aceptado que medios dpticos
con un alto grado de orden eran esenciales para las condiciones de empatamiento de fases que requieren
los procesos no lineales. No obstante, desde que se reporté un proceso eficiente de conversidon de
frecuencias de luz en un material policristalino (Baudrier-Raybaut et al, 2004), ha habido un creciente
interés por las interacciones no lineales en medios desordenados (Vidal y Martorell, 2006; Fischer et al,
2008; Svozilik y Pefina, 2011; Yao et al, 2013; Vasilyev et al, 2015; Ren et al, 2016). Esto se debe al costo
reducido de estos materiales, la facil alineacion en los sistemas dpticos y las eficiencias razonables que se
han alcanzado. A pesar de que hay muchos estudios sobre los efectos de segundo orden en estos
materiales, las investigaciones de efectos de tercer orden, tales como absorcidn y refraccion no lineal, son

escasas.

Ademas de la diversidad de materiales no lineales disponibles, existen varias configuraciones que
permiten implementar dispositivos fotdnicos explotando el efecto Kerr dptico (Boyd, 2008; Li, 2017), asi
como también estudiar los diferentes procesos no lineales que puedan ser inducidos en el medio. Sin
embargo, todas las configuraciones se reducen basicamente a dos esquemas: un solo haz propagante a

través del medio no lineal o mezclado de ondas interactuando en el medio no lineal.

En la configuracidon de un solo haz, el efecto Kerr dptico es utilizado para inducir birrefringencia en
el material. Cuando un haz intenso y polarizado incide en un medio no lineal e isotrépico, se produce
temporalmente una birrefringencia por la modificacién de la indicatriz éptica a lo largo del plano en el que
oscila el campo eléctrico de la luz. Con esta accién autoinducida de la luz el haz puede cambiar su estado

de polarizacién y ademas, dependiendo del perfil espacial de la intensidad del haz y del cambio en el indice
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de refraccidn del medio, el haz puede sufrir auto-enfocamiento o auto-desenfocamiento (Sutherland et
al, 2003). La principal ventaja de esta configuracion aplicada en dispositivos fotdnicos es su simplicidad,
mientras que sus desventajas son la baja sensibilidad a las sefiales de control y el reducido nimero de

funciones que se pueden realizar.

Por otro lado, la configuracion de mezclado de ondas implica la generacidn de rejillas de difraccién
inducidas en el medio por la interferencia de dos o mds ondas coherentes. La variacidn periddica de
intensidad del patréon de interferencia es quien produce a través de la no linealidad del medio una
modulacién periddica en sus propiedades dpticas, ya sea en la absorcion o en la refraccién. Lo anterior
genera una rejilla de difracciéon en la cual una o mas de las ondas incidentes resulta difractada. Lo
interesante de este proceso es que la luz difractada puede variar en su amplitud, fase, frecuencia, estado
de polarizacién, asi como también en la distribucion espacial y temporal de la intensidad de los pulsos

Opticos. En comparacidn con la configuracién de un solo haz, el mezclado de ondas es mas versatil.

Un caso particular de mezclado de ondas es el mezclado de cuatro ondas, este proceso éptico no
lineal consiste en la interaccidon de cuatro haces de luz mutuamente coherentes en un medio con una no
linealidad de tercer orden. En algunos casos, dos ondas inciden en el medio para producir dos ondas
adicionales y en otros casos tres ondas incidentes dan lugar a una cuarta onda. En cualquier caso,
caracteristicas como la amplitud, fase y polarizacién de las ondas que se generan, pueden ser modificadas
en funcidn de los parametros de las ondas incidentes. Por lo cual, el mezclado de cuatro ondas ha sido
ampliamente utilizado a lo largo de muchos afios en diversas investigaciones relacionadas con la
conjugacion oOptica de la fase (Li, 2017), la espectroscopia (Ding et al, 2016), la microscopia (Wang et al,
2011), la caracterizacién de las propiedades 6pticas no lineales de diferentes materiales (Torres-Torres et
al, 2008), etc. y recientemente en el desarrollo de tecnologias avanzadas para efectuar comunicaciones
cuanticas (Boyer et al, 2008), obtencion de imagenes por debajo del limite de difraccién (Cheny Alu, 2011)
y dispositivos fotdnicos totalmente dpticos, como por ejemplo: amplificadores, interruptores, puertas

l6gicas, etc. (Salem et al, 2008; Uddin et al, 2017; Zajnulina et al, 2017).

La naturaleza vectorial del mezclado de cuatro ondas ha sido explotada fuertemente en diversos
estudios y para diferentes aplicaciones (como las ya mencionadas), no obstante, basicamente se han
limitado a reglas de seleccién para discriminar entre los diferentes procesos o contribuciones en la
respuesta del medio. Ademas, a pesar de la gran cantidad de trabajos sobre el tema, aldn no es clara la
contribucion de la absorcién no lineal al mezclado de cuatro ondas, pues generalmente este proceso es

evadido considerando que solo representa pérdidas de energia.
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La intencidn de este trabajo de tesis es realizar una investigacién experimental y tedrica del
mezclado degenerado de cuatro ondas en un medio desordenado que presente absorcién y refraccidon no
lineal, utilizando pulsos laser ultracortos. Especificamente, la investigacién pretende estudiar las
dependencias de intensidad y polarizacion del mezclado degenerado de cuatro ondas en un
semiconductor policristalino que exhiba tanto absorcion multifoténica como efecto Kerr éptico. Ademas,
se recurrird a un esquema experimental basado en una geometria tridimensional de empatamiento de
fases, lo cual permitira estudiar de forma individual a cada haz transmitido en funcién de las polarizaciones
e intensidades de los haces incidentes, permitiendo analizar la contribucién de cada haz en el mezclado
de ondas a altas intensidades. A su vez, se examinard la posibilidad de amplificar y generar pulsos

ultracortos con la polarizacidn deseada, de forma ultrarrdpida y totalmente dptica.

Este trabajo de tesis tiene como principales antecedentes a dos investigaciones realizadas por
Castro Chacdn (2009) y Graciano Armenta (2011). En la primera de ellas se realizé un estudio vectorial del
mezclado de cuatro ondas en un semiconductor monocristalino de telururo de cadmio dopado con
germanio, para determinar las caracteristicas de acoplamiento entre ondas con diferentes estados de
polarizacidn en un medio que exhibe tanto efecto Kerr éptico como efecto fotorrefractivo. En el segundo
trabajo se reportd un control sobre el estado de polarizacion del haz difractado en un mezclado de cuatro

ondas en telururo de cadmio monocristalino con efecto Kerr éptico.

1.1 Objetivos

1.1.1 Objetivo general

El objetivo general de este trabajo de investigacion es estudiar experimental y tedéricamente el mezclado
vectorial de cuatro ondas en un medio éptico policristalino con absorcién y refraccidon no lineal, para
analizar el efecto que tienen ambos procesos no lineales sobre los estados de polarizacion e intensidades
de los pulsos ultracortos que interactian en el mezclado de ondas.

1.1.2 Objetivos especificos

Los objetivos especificos de esta tesis son:

e Investigar el estado de polarizacidon del haz difractado en un mezclado degenerado de cuatro
ondas en funcién de los estados de polarizacion e intensidades de los pulsos incidentes en un
semiconductor policristalino.
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e Investigar la eficiencia de difraccidn en funcidn de los estados de polarizacidn e intensidades de
los haces del mezclado de ondas.

e Estudiar la contribucién tanto de las rejillas dindmicas de amplitud como de las de fase, en la
eficiencia de difraccion.

e Analizar los procesos fisicos involucrados en la generacién de las rejillas dinamicas inducidas por
el mezclado de ondas en un semiconductor policristalino.

1.2 Estructura de la tesis

La presente tesis esta organizada en siete capitulos. En el capitulo 1 se presenta una introduccién al trabajo
realizado, asi como los objetivos de la tesis. El marco tedérico necesario para este trabajo es bastante
amplio por lo que se tuvo que seccionar en tres capitulos que van del 2 al 4. En el capitulo 2 se describen
las propiedades fisicas mas importantes del semiconductor policristalino de telururo de cadmio (CdTe)
utilizado como medio dptico no lineal. También se muestra un panorama general del comportamiento no
lineal del material ante la excitacién de un haz intenso de luz. El capitulo 3 esta dedicado a la polarizacién
eléctrica no lineal de tercer orden del material, haciendo particular énfasis en el efecto Kerr éptico y la
absorcién no lineal, pues son los efectos de tercer orden principales tras los fendmenos que se inducen
con la técnica utilizada para los objetivos de la investigacidon (mezclado degenerado de cuatro ondas). Por
lo que se presenta al tensor de susceptibilidad de tercer orden y algunas de sus propiedades. Ademas, a
partir de las ecuaciones de Maxwell, se muestra el desarrollo tedrico de la ecuacion de onda para medios
Opticos no lineales, asi como las ecuaciones que explican el efecto Kerr éptico, la absorcién no lineal y sus
influencias sobre la propagacién de la luz en un medio tanto isotrépico como anisotrépico. También se
describen los mecanismos fisicos que pueden dar origen a ambos efectos de tercer orden. El capitulo 4
corresponde a la teoria del mezclado de cuatro ondas y las condiciones de empatamiento de fases
necesarias para que el proceso sea eficiente. En el mismo capitulo se presenta el modelo matematico que
describe el acoplamiento no lineal para el mezclado de cuatro ondas en el medio éptico, asi como también
el método numérico usado para analizar el mezclado de cuatro ondas a través del sistema de ecuaciones
que comprende dicho modelo. En el capitulo 5 se describe el equipo, los materiales y la metodologia
experimental seguida para realizar el estudio del mezclado degenerado de cuatro ondas en configuracion
de caja frontal. Se presenta, ademas, la metodologia para caracterizar la fuente de luz y el material
semiconductor. Es en el capitulo 6 donde se presentan los resultados principales de esta tesis y se incluye
una discusién al respecto. Finalmente, el capitulo 7 contiene las conclusiones obtenidas a partir del trabajo

realizado.



Capitulo 2. Medio optico no lineal

Este capitulo tiene el propdsito de describir las propiedades dpticas de los materiales semiconductores y
en particular, las caracteristicas mas basicas del telururo de cadmio para ser utilizado como medio éptico
no lineal. Caracteristicas dentro de las cuales se encuentra la energia de la banda prohibida, la red cristalina
y la simetria espacial, asi como las implicaciones que éstas tienen en la respuesta no lineal. Por lo que
también se describe a la polarizacion eléctrica no lineal como la respuesta del medio cuando es irradiado
a altas intensidades. Hacia el final del capitulo se aborda el efecto que tiene el orden de la estructura

espacial sobre las condiciones de generacidn y eficiencia de los procesos no lineales.

2.1 El semiconductor como medio dptico no lineal

Existe una gran variedad de materiales que pueden ser utilizados como medios dpticos no lineales, que de
acuerdo a las caracteristicas 6pticas y a la aplicacién que se les necesite dar, algunos materiales presentan
mayores ventajas que otros. Tal es el caso de los materiales semiconductores, los cuales tienen un lugar
muy importante en el campo de la dptica no lineal, ya que comparados con otros medios, los
semiconductores tipicamente exhiben una respuesta no lineal grande. Ademas de que son ampliamente
utilizados en la fabricacién de componentes para la electrénica y la éptica, puesto que sus propiedades
pueden ser fuertemente modificadas por cambios en la temperatura, dopaje y ante excitaciones de

sefiales dpticas o eléctricas (Streetman y Kumar, 2009).

Es bien sabido que los metales poseen una conductividad eléctrica bastante alta y que en los
dieléctricos es practicamente nula, mientras que los semiconductores son materiales que poseen una
conductividad eléctrica intermedia entre los metales y los dieléctricos. Generalmente se les clasifica como
semiconductores elementales y semiconductores compuestos. Los elementales se encuentran formados
Unicamente por un solo elemento de la tabla periddica, en particular del grupo IV, mientras que los
compuestos resultan de aleaciones entre elementos del grupo lll y V o Il y VI (Neamen, 2003). De estas
aleaciones resultan los semiconductores binarios, ternarios y cuaternarios, dependiendo de la cantidad de
elementos que lo conformen. Asi que existe una gran variedad de semiconductores, lo que permite una

gran flexibilidad en el disefio para aplicaciones en las areas de dptica y electrdnica.

La teoria cudntica establece que los materiales semiconductores poseen niveles permitidos de
energia descritos en forma de bandas. Las cuales no son mas que una representacion de las energias que

los electrones del material pueden adquirir. Dichos niveles de energia se encuentran separados por
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regiones o bandas prohibidas; energias a las que los electrones no tienen acceso. En equilibrio térmico, a
la ultima banda de energia que se encuentra total o parcialmente ocupada por electrones, se le conoce
como banda de valencia, mientras que a la siguiente banda permitida vacia, en orden ascendente, se le
conoce como banda de conduccidn. La diferencia de energia entre la parte superior de la banda de valencia
y la parte inferior de la banda de conduccidn, es decir la banda prohibida, denotada cominmente como
E,, es una de las caracteristicas mds importantes de los semiconductores, pues determina, entre otras

cosas, la energia de los fotones que pueden ser absorbidos o emitidos por el semiconductor (Boyd, 2008).

Un fotdn de energia hw (con h como la constante de Planck reducida y w la frecuencia angular)
gue incide en el material, podra ser absorbido de forma lineal por el semiconductor siempre y cuando la
energia del foton sea mayor que la energia de la banda prohibida (hw > E ). En este caso la absorcion de
un fotén promueve un solo electrén desde la banda de valencia hasta la banda de conduccidn, fenémeno
también llamado generacién de portador libre. Para el caso cuando la energia del fotén es menor que la
energia de la banda prohibida (hw < E), se requiere de més de un fotdn para poder promover un solo
electrén desde la banda de valencia hasta la de conduccién. Para que la probabilidad de que esto ocurra
sea alta, se requiere una gran cantidad de fotones en una pequeiia area y en un corto tiempo, en otras
palabras, altas intensidades. Entonces, el proceso de absorcion se vuelve no lineal y multifoténico, en
donde la absorcién de dos o mas fotones produce un solo portador libre. En estas circunstancias ocurren

procesos paramétricos relacionados a niveles virtuales dentro de la banda prohibida (Boyd, 2008).

En el desarrollo de la presente tesis se utilizé el semiconductor binario telururo de cadmio (CdTe).
La energia de banda prohibida es E; = 1.44 eV. En este semiconductor se cumple que (hw < E;), ya que
la longitud de onda (1) de emisién de la fuente de luz laser con la que se irradia en los experimentos de
esta tesis, es de 1064 nm, por lo tanto: hw = 1.16 eV. Debido a esto, se espera que el semiconductor
posea una absorcidn lineal muy baja y una absorcién no lineal de dos fotones considerablemente alta

cuando sea irradiado a altas intensidades.

Adicionalmente al proceso no lineal de absorcién, el fendmeno de refraccién no lineal también
puede ser generado en los semiconductores. Las altas intensidades de luz propagandose a través del
material, pueden causarle una polarizacion no lineal y modificar el indice de refraccion, al punto en que
este se vuelve funcion de la intensidad del haz, es decir, estimulamos el efecto Kerr dptico. En siguientes
secciones de la presente tesis se proporciona un tratamiento mas detallado de los conceptos de absorcidn

no lineal y efecto Kerr éptico.



2.2 Estructura del estado sélido

Para investigar las propiedades de los semiconductores como medio éptico no lineal, es necesario conocer
no solo su composicidn quimica sino también el arreglo espacial atdmico o molecular del material. A pesar
de que los semiconductores puedan encontrarse en estado sélido, no todos ellos poseen la misma red
cristalina y es ésta la que determina muchas de las propiedades mecanicas, eléctricas y dépticas del

material. Por eso surge la necesidad de presentar una descripcion de las redes cristalinas.

La clasificacién mas general de los sdlidos, de acuerdo a su estructura, considera tres tipos
diferentes: amorfos, monocristalinos y policristalinos. Los sélidos amorfos son aquellos que practicamente
no poseen ningun orden entre sus atomos o moléculas. Los sélidos monocristalinos son aquellos que
poseen un alto grado de orden a través de todo su volumen. De hecho, los monocristales poseen una
periodicidad geométrica regular en su arreglo atdmico, a tal arreglo periédico de dtomos se le conoce
como la red cristalina. Finalmente, los sélidos policristalinos son aquellos que estan compuestos por un
conjunto desordenado de varios monocristales, es decir que también poseen un alto grado de orden pero
por regiones, asi que la totalidad del material aparece desordenada. A las regiones de los materiales
policristalinos donde se mantiene un alto grado de orden interatdmico o intermolecular, se les conoce
como granos o cristalitos, en los cuales cada uno posee la misma red cristalina pero orientada de forma

diferente.

Puesto que la red cristalina es una repeticion periddica de un grupo de dtomos, no es necesario
considerar al cristal entero para analizar muchas de sus propiedades, sino solo una unidad fundamental;
la celda unitaria. La cual es un pequefio volumen del material que puede ser utilizado para reproducir al
cristal completo. Una celda unitaria cubica es la red tridimensional mas simple a partir de la cual se basan
otras, como en el caso de las tres estructuras cristalinas cubicas basicas: la cubica simple, la cubica
centrada en el cuerpo y la cubica centrada en la cara; SC, BCC y FCC, respectivamente por sus siglas en

inglés (Neaman, 2003), véase figura 1.

Dos estructuras que se derivan a partir de la celda unitaria cubica centrada en la cara, son la
estructura diamante y la estructura blenda de zinc, figura 2. En ambos casos, los atomos estan unidos de
tal manera que forman un tetraedro, y la particularidad de estas dos estructuras es que cada uno de los
atomos esta rodeado por cuatro 4tomos cercanos, unidos por un enlace atémico covalente. No obstante,
en la estructura diamante, los 4&tomos de la red cristalina cibica son de la misma especie, y en la blenda
de zinc existen dtomos de dos especies que se alternan en su posicién. El interés en estas redes cristalinas

es que los semiconductores elementales como el silicio, germanio y carbono poseen una estructura
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Figura 1. Celdas unitarias cuibicas basicas. SC: cubica simple, BCC: cubica centrada en el cuerpo y FCC: cubica centrada
en las caras.

SC BCC

cristalina cubica diamante, mientras que para muchos de los semiconductores compuestos; tipicamente
aleaciones de los grupos IlI-V y algunos de los 1I-VI de la tabla periddica, la estructura cristalina clibica es

blenda de zinc.

En el caso particular de este trabajo de tesis se utilizé el semiconductor binario CdTe. Dicho
semiconductor de aleacidon de los grupos -Vl posee estructura cristalina cubica blenda de zinc. Sin
embargo, la muestra que utilizamos es policristalina, asi que estd compuesta por un conjunto de cristalitos
blenda de zinc, y cada cristalito se encuentra orientado de forma aleatoria. La razén de haber seleccionado
este tipo de material ya fue expuesto en la introduccién, y algunas de las implicaciones fisicas de usarlo

como medio dptico no lineal seran expuestas en la seccién 2.5.

b)
Figura 2. Estructuras cristalinas cubicas centradas en las caras. a) Blenda de zinc, encontrada en algunos
semiconductores binarios como el CdTe y b) diamante, para los semiconductores elementales.
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2.3 Polarizacion eléctrica del medio optico no lineal

Cuando un campo eléctrico interactua con cargas eléctricas, las cargas positivas tienden a desplazarse en
la direccion del vector de campo eléctrico, mientras que las cargas negativas se mueven en la direcciéon
opuesta. Por otro lado, considerando que la luz es una onda electromagnética y que la materia estd
constituida por atomos, donde un nucleo de carga positiva se encuentra rodeado por electrones, la
interaccion de las cargas eléctricas de la materia con el campo eléctrico asociado a la luz, produce una
modificacion del material, a la que se le conoce como polarizacidn eléctrica del medio. Cuando la luz se
propaga a través de un medio, el campo eléctrico ejerce cierta fuerza sobre las cargas eléctricas del
material, pero el nicleo atémico es tan masivo y los electrones de las orbitales mas préximo al nucleo se
encuentran tan fuertemente ligados a él, que ninguno de ellos puede ser desplazado por el campo
eléctrico. Sin embargo, los electrones de valencia que son los menos fuertemente ligados, si logran ser
desplazados. Entonces, la fuerza ejercida por el campo eléctrico produce un ligero desplazamiento entre
los electrones de valencia y el nucleo. Induciéndose asi, dipolos orientados en un sentido que depende de

la direccidn del vector de campo eléctrico de la luz que se propaga (Fowles, 1975), véase figura 3.

La polarizaciéon eléctrica P del medio suele ser definida como el momento dipolar promedio por

unidad de volumen y esta dado por la siguiente ecuacion (Sutherland et al., 2003):

P = N{(u), (1)

donde u es el momento dipolar inducido por el campo eléctrico, N es el nimero de dipolos por unidad de
volumen y los paréntesis angulares indican un promedio sobre todo los dipolos en el medio. El momento
dipolar p y por lo tanto la polarizacién eléctrica P puede oscilar rapidamente si el campo eléctrico que lo
induce también lo hace. Por otro lado, los posibles efectos que puedan inducir los campos magnéticos
sobre un determinado material serdn despreciados a lo largo de este trabajo puesto que las propiedades

magnéticas del CdTe son nulas.

Cuando el campo eléctrico asociado a la luz incidente es muy débil, comparado con las fuerzas
interatdmicas del material, el medio sufre una polarizacidn eléctrica P(t) en proporcion lineal al campo,

matemadticamente expresada por

P() = xWE(), (2)



12

Figura 3. Polarizacién eléctrica del medio. Representacion de los dtomos constitutivos de un material: a) sin
perturbacion y b) perturbado por un campo eléctrico que le confiere una polarizacion eléctrica.

donde g, es la permitividad (también llamada constante dieléctrica) del vacio, )((1) es la susceptibilidad
eléctrica de primer orden del medio y es un tensor complejo de rango 2 en el que la parte real y la parte
imaginaria determinan la refraccion lineal y la absorcién lineal, respectivamente, E(t) es el campo
eléctrico de la luz que atraviesa al medio. En esta situacidn, el medio responde de manera lineal al campo
incidente, de tal forma que si el campo es una oscilacién armdnica, las cargas desplazadas oscilardn
también de manera armdnica. Cuando el campo eléctrico es lo suficientemente débil para que la respuesta
del medio éptico pueda ser modelada de acuerdo a la ecuacion (2), nos encontramos en el régimen de la

Optica lineal.

Cuando el campo eléctrico de la onda luminosa propagandose a través del medio es tan intenso
que se compara con los campos interatomicos, P(t) no puede seguir creciendo de manera lineal con el
campo incidente, pues los dipolos no son capaces de seguir de manera lineal al campo eléctrico intenso
oscilante en el tiempo. En este régimen, la respuesta del medio es no lineal y su polarizacidon es
representada por un desarrollo en serie de potencias, como alguna de las siguientes tres expresiones

equivalentes:

P(t) = eoxVE®) + goxPE2(t) + eoxPE3(t) + -+ gox™E™(t) (3.1)
= goxWE(t) 4 Py, () (3.2)
= PO@) + PO + PO + -4+ PM(p), (3.3)

donde P(")(t) para n = 1,2,3,...,n son las polarizaciones de primer, segundo, tercer y n-ésimo orden.
Py, (t) es la polarizacién no lineal del material y contiene a todos los términos no lineales. ¥ es la

susceptibilidad eléctrica de segundo orden y por lo tanto es el primer elemento no lineal, este parametro
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es igual a cero en muchos materiales y depende de la simetria de estos, dicho parametro es el responsable
de efectos no lineales como el efecto Pockels, mezclado de frecuencias, generacidén de segundo arménico,
amplificacion y oscilacién dptica paramétrica, etc. ¥ es la susceptibilidad eléctrica de tercer orden y es
responsable de efectos no lineales tales como el efecto Kerr dptico, generacidon de tercer armoénico,
esparcimiento estimulado Raman y Brillouin, conjugacién dptica de fase, absorcidon de dos fotones, etc.
Debido a estos y otros efectos no lineales, las susceptibilidades de segundo y tercer orden son de particular
interés, pues diversas aplicaciones tecnoldgicas han surgido del aprovechamiento de ambas propiedades

Opticas (Wooten et al., 2000; Fejer, 1994; Cada, 2005; Ramaswami et al., 2010 y Agrawal, 2001).

Tipicamente la susceptibilidad de primer orden es mucho mayor que las susceptibilidades de
mayor orden, por lo tanto, para observar fendmenos de éptica no lineal es necesario tener campos
eléctricos de gran amplitud. Por comodidad, hasta este momento se ha considerado a ™ como una
cantidad escalar, pero en las subsecuentes secciones de este trabajo se les tratard por su verdadera

naturaleza tensorial, en donde ¥ es en general un tensor de rango n + 1.

2.4 Simetria espacial del medio 6ptico no lineal

Ya se ha hablado sobre las estructuras cristalinas cubicas blenda de zinc que poseen ciertos
semiconductores. Estructuras a partir de las cuales se pueden analizar las diferentes propiedades de la
simetria espacial del medio, dentro de las mas importantes se encuentran la centrosimetria y la no

centrosimetria.

Un medio centrosimétrico es aquel material que posee centro de inversidn, bajo el contexto de la
Optica, esto implica que la polarizacion eléctrica P que adquiere el medio, es simétrica ante la operacion

de E & —E, es decir
+E « +P. (4)
Por el contrario, los medios no centrosimétricos no poseen centro de inversion, y dpticamente
implica que la polarizacion eléctrica P que pueda adquirir el medio, es invariante ante la operacion E >

—E, véase figura 4, tal que

+E < +P. (5)
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a) b)

Figura 4. Polarizacion eléctrica P en funcién del campo eléctrico E aplicado a un medio: a) centrosimétrico y b) no
centrosimétrico.

La centrosimetria es una propiedad que no todos los cristales poseen, en un cristal con esta
propiedad, la susceptibilidad de segundo orden es nula (¥® = 0), mientras que el tensor de
susceptibilidad de tercer orden (3 es diferente de cero. En medios no centrosimétricos tanto y® como
)((3) son diferente de cero. A partir de lo cual se puede concluir que las interacciones épticas de segundo
orden Unicamente se dan en medios no centrosimétricos y que las interacciones de tercer orden pueden

darse tanto en medios no centrosimétricos como en medios centrosimétricos (Boyd, 2008).

Puesto que en medios centrosimétricos el término de polarizacién de segundo orden desaparece,
la no linealidad dominante en estos medios es la de tercer orden, cuya polarizacidn no lineal se expresa

matemadticamente en la ecuacion (6). A estos materiales se les suele llamar medios Kerr (Saleh, 1991).

PO@) = g x®E3(D), (6)

Las propiedades simétricas espaciales del medio determinan la forma que tendra el tensor de
susceptibilidad lineal y el no lineal. Asi que para cualquier cristal, la forma de su tensor de susceptibilidad
puede ser determinada considerando las consecuencias de todas las propiedades de simetria del medio.
En cristalografia se han estudiado los tipos de simetria que pueden ocurrir en un cristal, y los han
clasificado en 32 posibles clases de cristales dependiendo de la simetria del grupo puntual, y en 7 posibles

sistemas cristalinos dependiendo de la red cristalina (Boyd, 2008).

Para el desarrollo de esta tesis se empleé el telururo de cadmio, un cristal cubico, que pertenece

a la clase 43m. La forma tensorial de la susceptibilidad de primer orden para esta clase es (Boyd, 2008)
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de donde se nota que un cristal clbico es isotrdpico en sus propiedades épticas lineales, ya que la matriz
representativa de y*) es diagonal con todos sus elementos iguales. El resto de los cristales; es decir, todos
aquellos que no son cubicos, son anisotrépicos en sus propiedades opticas lineales. Con esto, la
polarizacidn eléctrica del medio no necesariamente es paralela al campo eléctrico aplicado y entonces el
medio presenta birrefringencia, ya sea en forma uniaxial o biaxial. A pesar de que un cristal cubico es
isotrépico en el régimen de la dptica lineal, puede comportarse como material anisotrdpico en el régimen
no lineal, pues su tensor de susceptibilidad no lineal es diferente de la matriz identidad y entonces el medio

puede exhibir birrefringencia (Boyd, 2008), esto se analizara a mayor profundidad mas adelante.

Un material puede poseer una red cristalina cubica y ser no centrosimétrico, tal es el caso de los
semiconductores binarios cuya red cristalina es blenda de zinc. A pesar de que el arreglo estructural
interatdmico de la red cubica es altamente simétrico y periddico, la estructura blenda de zinc no muestra
inversion de simetria, es pues, no centrosimétrico. Por el contrario, un cristal con estructura diamante es
centrosimétrico ya que el punto de inversidn se encuentra en medio de dos dtomos cercanos. Mientras
que los blendas de zinc no presentan este punto de inversion, pues dentro de cada par de dtomos

cercanos, cada uno de los dos es de diferente especie, de aqui su no centrosimetria (Boyd, 2008).

En este trabajo de tesis se empleé telururo de cadmio policristalino, un material semiconductor
cuya estructura cristalina en cada grano es tipo blenda de zinc y por lo tanto no centrosimétrico. A pesar
de que cada grano pudiera permitir interacciones de segundo orden, éstas requieren de condiciones
especificas de estimulacidon, ademas el CdTe es fuertemente absorbente para la radiacion que pudiera
oscilar al doble de la frecuencia de la luz emitida por nuestra fuente. Por lo tanto, Unicamente
consideraremos interacciones no lineales de tercer orden ya que se pretende estudiar el efecto Kerr dptico
y la absorcion de dos fotones, siendo ambos procesos de tercer orden. Asi que la susceptibilidad y

polarizacidn eléctrica de tercer orden seran las Unicas en ser tratadas de aqui en adelante.
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2.5 Empatamiento de fases en medios ordenados y desordenados

La mayoria de los efectos dpticos no lineales requieren de condiciones de empatamiento de fases para
qgue dichos efectos sean eficientes. El empatamiento de fases consiste en mantener las relaciones de fases
apropiadas entre las ondas que interactldan a lo largo de la propagacidn en el medio no lineal. Al satisfacer
las condiciones de empatamiento de fases, se asegura que las contribuciones de diferentes partes del
medio a la onda resultante estén en fase a la salida del medio. Durante muchos afios los efectos dpticos
no lineales fueron desarrollados en materiales altamente ordenados, como los cristales. De hecho, era
comunmente aceptado que efectos no lineales de conversion de frecuencia dptica solo podrian ser
eficientes en cristales que fueran birrefringentes o estuvieran periédicamente polarizados, ya que a través

de alguna de estas dos caracteristicas se logra inducir el empatamiento de fases necesario.

En cristales isotrdpicos la dispersion dptica provoca que la velocidad de la luz sea funcién de su
frecuencia y por lo tanto, la onda fundamental y la convertida en frecuencia viajan con velocidades
diferentes. Como consecuencia, las ondas convertidas en frecuencia generadas por los diferentes atomos
del material, no poseen las relaciones de fase apropiadas (desempatamiento de fases) para que las ondas
se superpongan constructivamente a lo largo de todo el material, lo cual genera una eficiencia muy baja o
nula. No obstante, es posible tener empatamiento de fases en cristales isotrdpicos, pero en segmentos del
cristal menores a una determinada longitud donde el retraso relativo de fases entre las ondas aun produce
interferencia constructiva. A dicha longitud se le conoce como longitud de coherencia ¢, la cual es
tipicamente muy corta pero se repite periddicamente. La fase relativa entre las ondas que interactian
crece con la distancia de propagacion, ganando un cambio de fase de m en cada #., por lo tanto, si el
numero de éstas es un nimero par, el efecto total se anula y si es impar el campo a la salida generado por

la no linealidad es muy débil, ya que es equivalente a si solo una £ hubiera contribuido.

Para contrarrestar los efectos del desempatamiento de fases inherente de los cristales isotrdpicos,
se han utilizado cristales birrefringentes o periédicamente estructurados. En los primeros se aprovecha la
refraccion doble para lograr que cada onda de diferente frecuencia viaje por el medio con uno de los dos
indices de refraccion y asi se logren empatar las fases, a esta técnica se le conoce como empatamiento de
fases real. Mientras que en los segundos se modulan periddicamente sus propiedades épticas para inducir
un cambio de fase en cada variacion de las propiedades, a esta técnica se le conoce como cuasi-

empatamiento de fases.

También era aceptado que los cristales puros y perfectamente regulares eran esenciales para un

desempeno eficiente de los diversos dispositivos dpticos no lineales. Ahora parece que los materiales
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desordenados podrian funcionar mejor (Skipetrov, 2004). Fue desde la demostracién de un proceso
eficiente de conversidn de frecuencia éptica en un semiconductor policristalino (Baudrier-Raybaut et al.,
2004), que las investigaciones de efectos no lineales en medios desordenados empezaron a tomar gran
relevancia. Entrelazamiento cudntico (Svosilik y Pefina, 2011), laseres de pulsos ultracortos (Vasilyev et al.,
2015), conversion de frecuencias en cristales aperiédicamente polarizados (Gonzalez et al., 2015) y varios
estudios sobre generacidn de segundo armédnico (Vidal y Martorell, 2006; Fischer et al., 2008; Yao et al.,
2013; Ren et al., 2016), son algunos ejemplos donde procesos épticos no lineales han sido llevados a cabo

en medios desordenados, sin embargo, la mayoria son procesos de segundo orden.

En el trabajo de Baudrier-Raybaut et al. (2004) se utilizd una muestra policristalina de ZnSe
compuesta por cristalitos con orientacién, forma y tamafio aleatorio. Una nueva técnica llamada cuasi-
empatamiento de fases aleatorio, fue responsable por la conversidn eficiente de frecuencia dptica en un
proceso de generacion de diferencia de frecuencias. Las ondas con cambio en su frecuencia, generadas
por los diferentes cristalitos, poseen fases aleatorias, lo cual permite que las ondas no interfieran
constructiva ni destructivamente. Entonces, la intensidad total de la onda generada es la suma de las
intensidades que emiten los cristalitos de forma individual, dicha intensidad crece linealmente con el
numero de dominios o la longitud de la muestra. En la figura 5 se muestra graficamente el efecto de cada
uno de las tres técnicas de empatamiento ya mencionadas, asi como también el efecto de no realizar

técnica alguna de empatamiento.

Obviamente, el empatamiento de fases aleatorio es menos eficiente que el empatamiento de
fases real, ya que este ultimo se beneficia de la interferencia constructiva de las ondas generadas por
diferentes partes del medio. EIl empatamiento de fases aleatorio no requiere del crecimiento de
monocristales grandes, tampoco necesita de una alineacidn cuidadosa en la configuracién dptica en la que
se use, ni de ingenieria de precisidon para muestras periddicamente polarizadas. La nueva técnica se adapta
bien a semiconductores isotrépicos (como ZnSe, GaAs, CdTe, etc.), que son materiales tecnolégicamente
importantes y cuyos procesos de fabricacién han llegado a un alto grado de perfeccién (Skipetrov, 2004).
Por lo tanto, dispositivos dpticos no lineales que usen materiales desordenados, serian sustancialmente

mas baratos y amigables con el usuario.

Vale la pena mencionar que ademads de estas técnicas de empatamiento de fases que mejoran la
eficiencia de los efectos no lineales, existen ciertas interacciones resonantes de la luz con los electrones
libres de la superficie de un metal en contacto con un medio dieléctrico, las cuales originan un aumento
del campo local y por lo tanto un aumento en la magnitud de los efectos no lineales (Inchaussandague et

al, 2017). No obstante, dichas interacciones quedan fuera de nuestro estudio.
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Figura 5. El campo eléctrico de una onda de luz que incide (£;) en diferentes medios dpticos no lineales produce que
los electrones de enlace (e™) oscilen y generen dentro del material ondas que: a) solo se encuentran en fase dentro
de una misma capa de espesor igual a la longitud de coherencia (£c) pero estdn en contrafase entre una capay otra,
asi que la interferencia destructiva en este esquema donde no se induce empatamiento de fases provoca un campo
eléctrico de salida practicamente nulo; b) se encuentran en fase a lo largo de todo el material por la induccidn
adecuada de un empatamiento de fases real para que interfieran constructivamente y se obtenga eficientemente
un campo de salida (£%); c) se encuentran en fase por la modulacidn periddica de las propiedades no lineales del
medio para producir un campo de salida (£5) considerable, usandose la técnica de cuasi-empatamiento; d) poseen
fases aleatorias puesto que cada segmento (cristalito de un policristal, por ejemplo) se encuentra orientado
aleatoriamente, con lo cual se induce un cuasi-empatamiento de fases aleatorio que también genera una salida ( £o)
considerable.

2.6 Conclusiones del capitulo

La polarizacion eléctrica que adquiere un cristal al ser irradiado con altas intensidades, produce que el
material pueda responder de forma no lineal. Lo cual puede hacer posible la manifestacion de diferentes
fendmenos no lineales, cudles y con qué magnitud se manifiestan, depende de las propiedades del medio,

de la intensidad de la luz y de las condiciones de empatamiento de fases.

Las no linealidades de gran magnitud, la versatilidad en las formas de modificar las propiedades
Opticas y la actual explotacion en el area de la dptica y la electrénica de los materiales semiconductores,

hace de ellos unos buenos candidatos para desarrollar dispositivos basados en efectos dpticos no lineales.
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La energia de la banda prohibida del CdTe implica dos aspectos principales: el primero es que en

el régimen lineal el semiconductor es transparente para luz con una longitud de onda de 1064 nm; el
segundo es que el medio exhibird absorcién no lineal de dos fotones cuando sea irradiado con luz a esa
misma longitud de onda pero a alta intensidad. Asi que para los objetivos de esta tesis, el CdTe es un
material interesante por presentar absorcidn no lineal y nula o muy baja absorcién lineal para la longitud

de onda a la que emite la fuente de luz con la que se cuenta.

La clase 43m a la cual pertenece un cristal cibico de CdTe indica que el semiconductor es
isotropico en el régimen lineal y anisotropico en el régimen no lineal. Para el caso de una muestra
policristalina de CdTe, los granos individuales que lo conforman poseen una estructura tipo blenda de zinc,
siendo cada uno no centrosimétrico, por lo que en principio permitirian interacciones tanto de segundo
como de tercer orden. No obstante, debido a nuestras condiciones experimentales, a las condiciones
especificas de empatamiento de fases para cada efecto de segundo orden y a la fuerte absorcidn que tiene
el CdTe para luz oscilando al doble de la frecuencia de nuestra fuente de luz de bombeo, los procesos de

segundo orden no son considerados en este estudio.
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Capitulo 3. Polarizacion no lineal de tercer orden

Este capitulo tiene por objetivo describir los fundamentos de la polarizacidn eléctrica de tercer orden de
un medio dptico, su relacién con la refraccidn no lineal y la absorcidn no lineal, asi como las consecuencias
gue estos dos efectos y sus anisotropias tienen sobre la luz que se propaga por dicho medio. El capitulo
inicia con la derivacién de la ecuacién de onda para medios dpticos no lineales a partir de las ecuaciones
de Maxwell, para luego continuar con el tensor de susceptibilidad eléctrica de tercer orden y la relacién
gue éste tiene con el indice de refraccién y el coeficiente de absorcidn no lineal. Finalmente se presentan
las ecuaciones que modelan la propagacién de uno o dos haces de luz en semiconductores cubicos

anisotrépicos y también en materiales isotrdpicos como los semiconductores policristalinos.

3.1 Ecuacion de onda para un medio dptico no lineal

Como ya se ha mencionado, la linealidad o no linealidad es una propiedad no de la luz sino del medio a
través del cual se propaga. Por eso resulta necesario conocer el comportamiento de la luz; considerandola
como una onda electromagnética, a medida que ésta viaja por el medio no lineal. Para lo cual hay que

recurrir a las ecuaciones de Maxwell, que en unidades del Sl se escriben como (Boyd, 2008):

V-D =p, (8)
V-B=0, (9)
VXE= B (10)
- at’
VxH—aD+ (11)
ot J

donde D, B, H y J son los vectores de densidad de flujo eléctrico, densidad de flujo magnético, campo

magnético y densidad de corriente, respectivamente y p es la densidad de carga eléctrica.

Tomando en cuenta que el medio es no magnético y no lineal, las ecuaciones constitutivas de la

materia son (Boyd, 2008):

B = #OH, (12)

D= ¢E+P, (13)
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donde pg es la permeabilidad magnética del vacio. Considerando un medio sin cargas libres (p = 0) ni

corrientes eléctricas (J = 0), las ecuaciones de Maxwell (8)-(11) se expresan como (Boyd, 2008):

D=0, (14)

B =0, (15)

VXE= oH (16)
- Ho at!
d(egE+ P

VxH= % (17)

Sustituyendo la ecuacidn (3.2) en la ecuacién (17) se tiene que

0(eoE + egxWE + Py)

J(E + Pyp)
ot '

VXH=
ot

(18)

g1+ xD)

Finalmente, si al resultado de aplicar el rotacional de la ecuacién (16) se le sustituye la ecuacion (18), se

obtiene la ecuacién de onda para un medio no lineal:

0%E %Py,
VXVXE"’#OEF:_#OW' (19)

donde ¢ es la permitividad eléctrica del medio, dada por
e=g(1+ xV). (20)

Bajo ciertas circunstancias es posible simplificar la ecuacién (19) utilizando la siguiente identidad
del cdlculo vectorial

VxVxE=V(V-E)—VZ?E, (21)

tales circunstancias pueden ser el caso de la éptica lineal puesto que V- D = 0 y entonces V- E = 0, o el
caso de ondas planas que se propagan a través del medio no lineal, o bien, el caso de la aproximacién de
envolvente suave (Boyd, 2008). Para estas tres situaciones, el primer término del lado derecho de la

ecuacion (21) desaparece y la ecuacién (19) se reduce a
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oz ~Hho g (22

En el lado derecho de la ecuacidn (22) aparece la respuesta no lineal del medio actuando como
fuente de ondas electromagnéticas. Lo cual es consistente con el teorema del electromagnetismo de
Larmor, pues d2Py;/ 9t? es una medida de la aceleracién de las cargas del medio y el teorema establece
gue cargas aceleradas generan radiacion electromagnética. Del lado izquierdo de la ecuacidn se tienen las
contribuciones del campo eléctrico de la onda electromagnética incidente. En conjunto, ambos términos

modelan matematicamente el comportamiento de la luz a medida que se propaga por el medio no lineal.

3.2 Naturaleza tensorial de la susceptibilidad eléctrica de tercer orden

I o 3
En general, la susceptibilidad eléctrica de tercer orden )(Ej,zl se representa como un tensor de rango cuatro,

guedando asi descrito en términos de 81 elementos. Para materiales sélidos con poca simetria, estos 81
elementos son independientes y pueden ser diferentes de cero (Butcher, 1965). Sin embargo, para
materiales que poseen una alta simetria espacial como los cristales cubicos, el numero de elementos
independientes es mucho menor ya que existen elementos nulos. De hecho, a continuacién se presenta el
caso de medios isotrdpicos y de cristales cubicos en los que solo tres elementos del tensor son

independientes.

Ya sea que un medio isotrépico o un cristal cubico sea iluminado con un campo electromagnético

de frecuencias arbitrarias y representando a la susceptibilidad de tercer orden como Xi(jglzl' cada eje

coordenado debe ser equivalente y asi la forma del tensor de susceptibilidad eléctrica de tercer orden
tanto de un cristal cibico como de un medio isotrépico, posee las siguientes propiedades de simetria (Cada

et al., 2008):

3 3 3
Xa(cx)xx = X3(/y)yy = X;Z;zr (23.1)
3 3 3 3 3 3
Xa(cx)yy = X)(CX)ZZ = X3(zy)xx = X3(zy)zz = ngzcx = ngg/y' (23.2)
3 3 3 3 3 3
X = 29 = x50 = 2 = x5 = 15, (23.3)

3 3 3 3 3 3
Xavys = Xizzx = Xyoxy = Xymay = Xooxz = Xayye (23
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Estos 21 elementos son los Unicos que poseen la propiedad que cualquier indice cartesiano (x, y o

z) que aparece al menos una vez, aparecera un numero par de veces. Un indice no puede aparecer un
numero impar de veces porque el medio responderia en una direccién diferente a la del campo aplicado,
esta respuesta debe desaparecer para un material isotrépico. Estos 21 términos son los Unicos elementos

de ¥® que son diferentes de cero y ademas no son independientes, sino que estan relacionados por

3 3 3 3
Xa(cx)xx = )(a(cx)yy + Xa(cy)xy + Xa(cy)yx' (24)

Las ecuaciones (23) y (24) pueden ser usadas para expresar la susceptibilidad no lineal de la siguiente

forma compacta (Boyd, 2008)

3 3 3 3
Xi(jlgl = Xa(cx)yy(gij(skl + Xa(cy);cy5ik5jz + X;(cy)jzx5i16jkr (25)

donde § es la delta de Kronecker, la cual se define de tal forma que 6, = 1 paraa = by §,;, = 0 para
a # b. La ecuacidn (25) muestra que la susceptibilidad de tercer orden de un medio isotrdpico tiene tres

elementos independientes para el caso general en el que las frecuencias del campo son arbitrarias.

Expresando la polarizacién de tercer orden P(®) de la ecuacion (6) en funcién de la susceptibilidad

eléctrica no lineal Xi(j3]21 (Boyd, 2008):

P(w) = 38 ) xGh(@ = 0+ 0 - 0)E @ @E(-w), (26)
jkl

sustituyendo la ecuacién (25) en la ecuacion (26) se tiene que

P; = 6c0x o,y Ei(E E*) + 3egx o Ei (- E), (27)

escribiéndola completamente en forma vectorial:
P = 65oxin,y (B EE + 3eox o (E - E)E, (28)

xXyy

definiendo los siguientes coeficientes
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3 3 3
A= 6X3(cx)yy = 3)(3(cx)yy + 3)(9(cy)xy' (29)
y
3
B = 6X3(cy)yx' (30)

en cuyos términos, la ecuacion (28) se expresa como
1
P = e,A(E-E")E + ESOB(E -E)E". (31)

De esta ecuacidn se puede ver que la polarizacién no lineal esta conformada por dos contribuciones,
cada una con un caracter fisico diferente. Puesto que la primera contribucién tiene la naturaleza vectorial
de E, se produce una polarizacién no lineal en el mismo sentido que E, mientras que la segunda
contribucion tiene la naturaleza vectorial de E*, lo que produce una contribucién a la polarizacidn no lineal
en el sentido opuesto. Procesos fisicos del tipo un fotdn resonante contribuyen solo al coeficiente A4,
mientras que procesos de dos fotones resonantes contribuyen tanto al A como al B, sin embargo, bajo

ciertas circunstancias este Ultimo proceso fisico contribuye solo al coeficiente B (Boyd, 2008).

Para ciertos propdsitos resulta mas conveniente expresar la polarizacién no lineal en términos de

una susceptibilidad lineal efectiva, tal como
Py = Z SoXi(,-eff)Ej (32)

donde la susceptibilidad lineal efectiva se define como (Boyd, 2008)

2T = egA'(E-EN)6y + 2eoB' (BB} + E{E), (33.1)
donde
r_ 1 3) 3
A= A- EB = 6Xxxyy - 3Xxyyx (33.2)
y
B' =B =6y, (33.3)
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3.3 indice de refraccidon no lineal

El estudio de la interaccidn de la luz con la materia no podria estar completo sin el indice de refraccion.
Este pardmetro es una caracteristica fundamental del material en cuestién e indica, principalmente, la
velocidad a la cual se propagard la luz a través de este, por eso suele ser expresado como el siguiente

cociente (Hecht, 2000):

donde ¢ es la velocidad de fase de la luz en el vacio y c es la velocidad de fase de la luz en el medio por el
cual viaja. No obstante, el indice de refraccidn se debe fisicamente a las propiedades del medio, por lo cual

también puede ser expresado por

n= &l (35)

donde ¢, y u, son la permitividad eléctrica relativa y la permeabilidad magnética relativa del medio,
respectivamente. El indice de refraccidn es practicamente independiente de la intensidad de la luz que se
propaga, siempre y cuando la intensidad sea baja (mucho menor que las fuerzas interatdémicas del
material), sin embargo el indice de refraccién se vuelve dependiente de la intensidad cuando ésta es
comparable con las fuerzas interatdmicas del material. En cualquiera de los dos casos, el indice de

refraccion esta dado por
n= nyg+ An, (36)

donde n; se le conoce como el indice de refraccién lineal y es la parte del indice de refracciédn que no
depende de la intensidad y por eso contribuye al indice de refraccion de manera constante, mientras que
An es la modificacion que sufre el indice de refraccidon debido al campo eléctrico de la luz que se propaga
por el material, sin embargo, para que esta parte contribuya significativamente, las intensidades tienen

gue ser muy altas, como se vera mas adelante.

El cambio en el indice de refraccion (An) lleva implicito a un parametro muy importante en dptica
no lineal; el indice de refraccién no lineal. Este pardmetro es de gran interés ya que muchos de los
fendmenos no lineales de la éptica estdn basados en éste, tal es el caso del efecto Kerr 6ptico. Como ya se

ha mencionado, el indice de refraccion no lineal esta directamente relacionado con la susceptibilidad no
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lineal de tercer orden, mientras que el indice de refraccidn lineal esta determinado por la susceptibilidad
de primer orden, asi que para considerar al indice de refraccién total del medio, partiremos considerando

gue éste es iluminado por una onda monocromatica, cuyo campo eléctrico es representado por

E = E cos wt, (37)

ante el cual el material responde polarizandose eléctricamente, en nuestro caso Unicamente a primer y

tercer orden (ya se ha dicho que la contribucién a segundo orden no sera considerada en este trabajo),

por lo que considerando solo el primer y el tercer término de la ecuacidén (3.1) se tiene que:

P(t) = ex™E() + eoxPE*(t) (38)
= g[x® + X®PE2O]E®), (39)
i.e.
P(t) = goxerrE(D), (40)
donde
Xerr = X + XPEX(®) (41)

es la susceptibilidad efectiva del medio, la cual se relaciona con el indice de refraccién a través de

n= /14 Xetr. (42)

De forma similar, el indice de refraccidn lineal esta relacionado con la susceptibilidad de primer

orden por

ng= 1+ x®. (43)
Sustituyendo la ecuacion (37) en la (38) y considerando solo las contribuciones no lineales, se tiene que
PO(t) = gx®E} cos® wt, (44)

y a través de la identidad trigonométrica cos® wt = 1/, (cos 3wt + 3 cos wt), la ecuacion (44) se puede

representar como
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1 3
PO () = Zsox(?’)E?, cos 3wt + Zsox(?’)Eg cos? wt, (45)

donde el primer término indica la generacién de una onda con el triple de la frecuencia de la onda incidente
p®

3., fenomeno conocido como generacion de tercer armonico, este efecto sera descartado debido a lo
restringido de las condiciones de empatamiento de fases necesarias, el segundo término describe una

. .z . . . s . . . 3
contribucion no lineal a la polarizacién de tercer orden a la misma frecuencia del campo incidente P((U), lo
cual representa un incremento de la susceptibilidad total Ay del medio a la frecuencia w (Saleh y Teich,

1991), dada por

3)
P 3 6
Ay = 2 == (3) E |>=- (3)1 46
X o 4Xw |E,| 4ZXw (46)

donde

|Ew|2 _ n0€0C|Ew|2

I =
2z 2

(47)

es la intensidad dptica de la onda incidente y 2 = 1/(ny&,c) es la impedancia del medio. El incremento
de la susceptibilidad en la ecuacion (46) es equivalente a un incremento del indice de refraccion total dado

por (Pedrotti y Pedrotti, 1993):

An = mﬂ){, (48)

sustituyendo la ecuacidn (43) en la (48) y resolviendo, se obtiene

Ax
An =—,
n 2n, (49)
sustituyendo la ecuacién (46) en la (49):
3z
Mn=—x®1 = nyl, (50)

4n,
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en donde n, es el indice de refraccidn no lineal del medio. Esta ecuacion representa un cambio en el indice
de refraccion del medio debido a la intensidad del campo eléctrico de la onda luminosa que se propaga.
En esta misma ecuacidn se puede apreciar que dicho cambio en el indice de refraccién es proporcional a
la intensidad 6ptica. Al sustituir la ecuacion (50) en la (36) se obtiene que el indice de refraccidn total del

medio es una funcion lineal de la intensidad I:
n= ngy+nyl, (51)

a este fendmeno se le conoce como efecto Kerr dptico, en el que el indice de refraccidon del medio depende
de la intensidad de la onda de luz que se propaga. Este es un efecto autoinducido en el que la velocidad

de fase de la onda depende de su propia intensidad (Saleh y Teich, 1991).

Sustituyendo z = 1/(ny&pc) en la ecuacion (50) se tiene que

3
ny = ——
4nZeyc

(3)
X (52)
El valor del indice de refraccion no lineal n, del medio puede ser positivo o negativo, depende del material
y de la frecuencia del campo luminoso, sin embargo, tipicamente su valor absoluto es muy pequefio, por
lo que una alta intensidad es necesaria para que el cambio en el indice de refraccién An contribuya

significativamente al indice de refraccion total n del medio y asi el efecto Kerr dptico sea notable.

Como se puede ver en la ecuacién (52), la susceptibilidad de tercer orden y el indice de refraccion
no lineal estan directamente relacionados. La ecuacion es vélida considerando que ) es puramente real,
sin embargo ¥ es en general un tensor complejo, es decir que esta constituido por una parte real y una
parte imaginaria. Cada una de estas dos partes posee informacidn relativa de la no linealidad del medio,
la parte real estd relacionada al indice de refraccién no lineal n, de la siguiente manera (Del Coso y Solis,

2004):

3
= —— Re{y®},
" 4nieygc e} (53)

mientras que la parte imaginaria se relaciona con la absorcién del medio, como se vera en la siguiente
seccion.
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3.4 Absorcion no lineal

Ya se habia comentado en la seccidon 2.1, que cuando el semiconductor es iluminado con fotones de una
determinada energia se pueden presentar dos posibilidades. La primera posibilidad es que la energia de
los fotones sea igual o mayor que la energia de la banda prohibida del semiconductor. En este caso, un
solo fotdn es necesario para promover a un electrén de la banda de valencia a la de conduccién. De esta
forma el medio absorbe un solo fotén incidente y es el efecto conocido como absorcion lineal. La segunda
opcion es que la energia del fotén sea menor que la de la banda prohibida (hw < E;) y entonces la energia
de un solo fotdn no es suficiente para lograr promover un electrén de la banda de valencia a la de
conduccién. Por lo tanto se requiere de absorcién multifoténica para que el electron adquiera la energia
necesaria. Los procesos de absorcién multifotdnica son efectos no lineales en los que la absorcién del

medio depende de la intensidad de la luz.

En nuestro caso limitaremos el estudio de absorcion multifotdnica a la absorcion de dos fotones
(TPA por sus siglas en inglés) puesto que como ya se menciond; la energia de dos fotones emitidos por una
fuente laser a 1064 nm es suficiente para que un electrén en la banda de conduccidn del CdTe supere la
energia de banda prohibida (E;) y llegue hasta la de conduccién. En la figura 6 se puede apreciar
esquemadticamente el proceso de TPA en un espacio e — k (energia del electrén en funcién de su estado)
para el caso de un semiconductor de banda prohibida directa como lo es el CdTe. Un semiconductor de
banda prohibida directa es aquel en el que el estado k en el que se presenta el minimo de la banda de
conduccién coincide con el estado k en el que ocurre el maximo de la banda de valencia, en caso contrario

se dice que es un semiconductor de banda prohibida indirecta.

El proceso de TPA implica un nivel virtual intermedio en la banda prohibida, como se muestra en
la figura 6, al que el electrén accede virtualmente a partir de la absorcién de un primer fotdn para después
absorber un segundo fotdn y alcanzar el estado final real (banda de conduccidn). Este proceso aparente
de dos pasos es en realidad un proceso simultaneo pues de acuerdo al principio de incertidumbre, el
tiempo de permanencia en el estado virtual debe ser infinitamente corto (He et al., 2008). Para aumentar
la probabilidad de ocurrencia del proceso de TPA se requiere de altas intensidades para que dos fotones

lleguen al mismo punto y al mismo tiempo.

La absorcién no lineal por TPA es un proceso no lineal derivado de la polarizacién eléctrica de

. . . .. 3 , ..
tercer orden oscilando a la misma frecuencia del campo incidente Pg)), asi que de forma similar a la que
se obtuvo la ecuacién (51) para la refraccion es posible llegar a la siguiente expresion para la absorcion

Optica de un material:
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Figura 6. Diagrama en el espacio e — k (energia en funcion del estado del electrén) para la absorcion de dos fotones
de energia hw en un semiconductor de banda prohibida (E;) directa, provocando que un solo electrén (e’) sea
promovido a la banda de conduccién dejando un hueco (h) en la banda de valencia. El proceso involucra un nivel
virtual intermedio en E;, marcado en la figura por una linea discontinua.

a=ay+pl, (54)

donde a es la absorcidn lineal debido a la absorcién de un solo fotén y 8 es el coeficiente de absorcién
no lineal por la TPA, este coeficiente se encuentra directamente relacionado con la parte imaginaria del

tensor de susceptibilidad eléctrica de tercer orden de la siguiente manera (Del Coso y Solis, 2004):

3w
Aegend m{){ } (55)

B

La ecuacién (54) muestra que la absorcién de un medio éptico es dependiente de la intensidad y

por lo tanto la luz puede modificar la transmitancia. A través de la siguiente ecuacién se puede calcular la
transmitancia (Ty;) de un medio éptico que presente TPA, considerando que la absorcion lineal es

despreciable y que el haz de luz posee un perfil espacial de intensidad gaussiano (He et al., 2008):

_In(1 + L)

NL = —,[)’I-L ) (56)
L

donde L es la longitud del medio e I; es la intensidad incidente.



31

3.5 Mecanismos fisicos que dan origen al indice de refracciéon no lineal

Dependiendo de las caracteristicas tanto del medio no lineal como de la luz de irradiacion, se presentardn
diferentes mecanismos fisicos responsables de la modificacion del indice de refraccidn del medio. Dentro
de los principales mecanismos fisicos que producen un cambio en el indice de refraccion se encuentran la
polarizacidn electrdnica, la orientacion molecular, la electrostriccidn, la absorcidn saturable, los efectos
térmicos, la redistribucion de los electrones libres y el efecto fotorrefractivo (Boyd, 2008). Para el caso
particular de un material semiconductor iluminado por pulsos laser infrarrojos de duracién temporal del
orden de picosegundos con una frecuencia de repeticidon del orden de Hz (las condiciones experimentales
para el estudio de esta tesis), los mecanismos predominantes son polarizacidn electrénica y generacion de
portadores libres, mientras que el resto de los mecanismos producen una contribucion despreciable o

bien, no se estimulan. A continuacidn se presenta una breve descripcion de ambos mecanismos.

3.5.1 Polarizacion no lineal del medio por los electrones de enlace

Este mecanismo se debe a la distorsidn de la nube de los electrones de enlace en los dtomos o moléculas
del medio, por la incidencia de luz cuyo campo eléctrico es suficientemente intenso para provocar tal
distorsion. Este proceso ya fue explicado en la seccién 2.3, pues es el mecanismo responsable de que el
medio adquiera una polarizacidn eléctrica como una respuesta no lineal ante el estimulo del campo
electromagnético. Cada dtomo o molécula posee diferente facilidad de ser polarizado, de tal forma que

un medio altamente polarizable puede exhibir una no linealidad electrénica bastante significativa.

Este mecanismo es muy rapido, tanto que la mayoria de las veces es considerado instantaneo. El
tiempo tipico de respuesta es el necesario para que la nube electrdnica se distorsione ante la presencia
del campo 6ptico (Boyd, 2008). Dicho tiempo suele ser estimado por el periodo orbital de un electrén en

su viaje alrededor del nucleo, que de acuerdo al modelo atdmico de Bohr esta dado por

2may

T= o (57)

donde ay = 0.5 X 1071% m es el radio de Bohr del atomo y v, = ¢/137 es una velocidad electrénica

tipica, con locual T = 0.1 fs.
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3.5.2 Generacion de portadores libres

Un electrén gana la energia suficiente para ser transferido de la banda de valencia a la de conduccidén por
cada dos fotones absorbidos apropiadamente en un semiconductor, a tal proceso se le conoce como
generacion de portadores libres. La modificacién en la densidad de portadores libres produce un cambio
en el indice de refraccién. Los electrones en la banda de conduccién no pueden quedar ahi
permanentemente, sino que vuelven a su estado basal al recombinarse con los huecos que dejaron en la
banda de valencia. Asi, el tiempo de vida promedio de estos portadores libres es de T = 10 ns (Sutherland,
2003). La contribucién de este mecanismo fisico al indice de refraccién no lineal n, estd dada por (Sheik-

Bahae et al., 1990):

he,/E, .. (b
ZnSEg E, ’
donde E, =21eV es un valor para semiconductores directos, K = 3.1 X 103 eV es un parametro

independiente del material encontrado empiricamente y G, es la funcién universal:

3
-2+ 6x—3x%—x3— %x‘* — %xs + 2(1 —2x)260(1 — 2x)
GZ (x) == 64-x6 (59)

donde O(y) es la funcién escalon de Heaviside definida tal que @(y) =0 paray <0y O(y) =1 para
y = 0.

Bajo las mismas consideraciones, el coeficiente no lineal de TPA esta dado por

Bk VE» F 2hw
~ T nzeg g, ) (60)
donde F, es la funcion universal:
3
F,(2x) = (2x —1)2
2leX) = (2x)5 (61)

para 2x > 1y F,(2x) = 0 para cualquier otro valor. Tanto F, como G, se grafican en la figura 7.
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Figura 7. Variaciones del indice de refraccidn no lineal (n, & G,)y del coeficiente de absorcién de dos fotones (8
F,) en funcion de la energia hw del fotén incidente normalizada a la energia de banda prohibida E; del
semiconductor, para el mecanismo de generacion de portadores.

Ndtese que el proceso de absorcion de dos fotones desaparece para hw < Eg/2 debido a la energia de
banda prohibida y la energia del fotén incidente. Al igual que el indice de refraccién lineal ng, el indice de
refraccion no lineal n, también presenta dispersion y para el caso de un semiconductor directo, el valor
de n, es positivo para longitudes de onda largas (energias bajas), con un reforzamiento alrededor de la
banda de absorciéon no lineal y se vuelve negativo para longitudes de ondas cortas (energias altas), véase
figura 7. De acuerdo a la ecuacién (58), n, es inversamente proporcional a EZ, por lo tanto se espera que
semiconductores de banda prohibida angosta produzcan no linealidades mas grandes que

semiconductores de banda prohibida mas ancha (Boyd, 2008).

3.6 Propagacion de la luz a través de un medio no lineal e isotrépico

En esta seccion se analizaran los efectos que la absorcion y la refraccidn no lineal de un medio dptico
inherentemente isotrdpico tienen sobre la fase, amplitud y el estado de polarizaciéon de una onda de luz

gue se propaga por dicho medio.
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3.6.1 Automodulacion y modulacién cruzada de la fase

Debido a la dependencia del indice de refraccidon del medio con la intensidad de la onda que se propaga
(efecto Kerr dptico), la velocidad de fase es también dependiente de la intensidad y asi la fase de la onda
en el medio no lineal puede ser modulada por su propia intensidad, a lo cual se le conoce como
automodulacién de la fase. El cambio de fase que sufre un haz de intensidad I, que viaja una distancia L

en el medio es:

_ 2mnl 2m(ny +nyl)L
A Ao

(62)

por lo tanto el cambio de fase de la luz, debido a la respuesta no lineal del material por efecto de la

automodulacion es:

L
Al = 2mn, xl, (63)

de donde se puede ver que se requieren altas intensidades y grandes distancias de propagacién por el

medio para maximizar el efecto (Chartier, 2005).

La modulaciéon cruzada de la fase es otro de los fendmenos asociados al efecto Kerr éptico, en el
gue la incidencia en el medio de un haz intenso de amplitud E (w) produce una modificacion del indice de
refraccion que experimentard un haz débil de amplitud E(w") que se traslapa en el medio con el haz

intenso. En tal situacion la polarizacién no lineal para el haz débil estd dada por
P"L(w") = 65y (' = o' + w — w)|E(w)|?E(w"). (64)

En este caso, la polarizacién no lineal del medio para el haz débil es el doble que la excitada por

un solo haz. Con lo cual, el haz débil experimenta un indice de refraccién dado por
n = ny+ n§ %I, (65)

con
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3 (66)
xS,

M) 2 e

donde n5"°° es un indice de refraccion que describe efectos de acoplamiento cruzado y por efectos de
empatamiento de fase es el doble que el de un solo haz. Por lo tanto, un haz fuerte afecta el indice de
refraccion que experimenta un haz débil, tanto como el doble del indice de autoinduccidn del haz fuerte.

Esto es vdlido aun si los dos haces poseen la misma frecuencia (Boyd, 2008).

3.6.2 Automodulacion y modulacidn cruzada de la amplitud

Puesto que la absorcién no lineal también depende de la intensidad de la onda que se propaga, la amplitud
de ésta en el medio no lineal es modulada en funcidn de su propia intensidad. A este efecto se le conoce
como automodulacién de la amplitud, automodulacién de la absorcion o automodulacion de la ganancia
(si las ganancias que pudiera tener el medio superan a las pérdidas). La razon de cambio de la intensidad
de una onda respecto a la distancia de propagacién z en un medio con absorcién no lineal de dos fotones

es:

dI
—= —B,I% (67)

dz

considerando que el haz incidente I; posee un perfil transversal gaussiano de intensidad, la solucidn a esta

ecuacion diferencial esta dada por (He et al., 2008)

_In(1+ BLL) (68)
o~ T BLL

con I, como la intensidad de la luz al final del medio. Si expresamos esta ultima ecuacién como la

transmitancia T del medio recuperamos la ecuacion (56).

Al igual que el efecto Kerr éptico, la absorcién de dos fotones esta directamente relacionada al
tensor de susceptibilidad eléctrica de tercer orden del medio, solo que a la parte imaginaria. Por lo tanto,
la polarizacién no lineal que adquiera un medio por la incidencia de dos ondas, una intensa de amplitud
E(w) y otra débil de amplitud E(w"), esta representada también por la ecuacion (64) (solo considerando

la parte imaginaria de )((3)). Consecuentemente, el haz débil experimenta un coeficiente de absorcién no
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lineal duplicado, respecto al que experimentaria solo. Estableciendo a I; como la intensidad de la onda
E(w)y al, como laintensidad de la onda E(w"), se tiene que la absorcion del haz intenso en presencia

del débil es (Diels and Wolfgang, 2006):

dl, (69)

P =B (1 + 21)14.

Andlogamente al caso de modulacién cruzada de la fase, en la modulacién cruzada de la amplitud un haz

débil experimenta el doble del coeficiente de absorcién de autoinducciéon del haz fuerte.

3.6.3 Anisotropia inducida e inherente en la absorcién y refraccidn no lineal

La anisotropia dptica es la caracteristica de un material en el que las propiedades dpticas dependen de la
orientacién de éste. Generalmente, a la anisotropia en la refraccién y en la absorcién se les conoce como
birrefringencia y dicroismo, respectivamente. Algunos medios épticos son isotrdpicos tanto en el régimen
lineal como en el no lineal, mientras que otros solo son isotrdpicos en el régimen lineal y anisotrdpicos en
el no lineal, no obstante, en cualquiera de ellos puede ser posible inducir anisotropia por efectos (no
lineales) dependientes de la intensidad.

El campo eléctrico de la luz que se propaga por un medio dptico puede ser modificado por la
anisotropia en la absorcion y en la refraccién no lineal. Por lo tanto, en esta seccidn se analizaradn los
efectos que la birrefringencia y el dicroismo (inherente o inducido) tienen sobre el estado de polarizacion
de la luz que se propaga por un medio con estas caracteristicas, ya que la muestra policristalina de CdTe
utilizada para los estudios de esta tesis asi lo requiere.

3.6.3.1 Anisotropia inducida en un medio no lineal e inherentemente isotrépico

Existen materiales cuyos tensores de susceptibilidad eléctrica de primer y tercer orden son proporcionales
a la matriz identidad, por lo tanto, son isotrdpicos en el régimen lineal y en el no lineal de tercer orden,
como por ejemplo algunos vidrios y liquidos. Sin embargo, es posible inducir cierta anisotropia en la
refraccion debido al efecto Kerr éptico y en la absorcién no lineal. Tal birrefringencia y dicroismo inducidos
son capaces de modificar el estado de polarizacion de la luz que se propaga por el medio. Para ver esto, a
continuacién se considerard el caso de un haz de luz polarizado y lo suficientemente intenso para excitar
el efecto Kerr dptico en un medio apropiado cuya respuesta no lineal de tercer orden esta descrita por la

ecuacion (31). Si la luz se encuentra polarizada circular o linealmente, dicho estado de polarizacion se
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mantendra, pero si la polarizacidn es eliptica entonces la orientacion de la elipse se rotara en funcion de

la distancia de propagacion (Boyd, 2008).

Para justificar lo anterior, consideremos el caso de un haz polarizado arbitrariamente y
propagandose en la direccidon positiva de z. El vector del campo eléctrico de tal haz puede ser
descompuesto en una combinacién lineal de componentes circular a derechas y circular a izquierdas,

descomposicidn que se denotada por

E=E.6,+ E o, (70)

donde los vectores unitarios de polarizacidn circular se definen como

=)

ti

Nk (71)

<)

D
+
I

donde @, corresponde a polarizacidn circular izquierda y @_ a polarizacion circular derecha. Después de
multiplicar E* - E y E - E y usando las identidades: 6}, = 65, 04+ 04 =0 y 6, 03 = 1, se tiene que
E*-E = |E.|>+ |E_|* y E-E = 2E_E_. Con lo cual, la ecuacién (31) puede ser escrita como

PNl = ¢ A(|E4|1? + |E_|P)E + &,B(ELE_)E* (72)

Si ahora presentamos a PN en términos de sus componentes circulares:

P = PG, + PG_, (73)
es posible encontrar que
P, = ,A|EL|?E, + &y(A + B)|E_|?E, (74)
y que
P_ = gyA|E_|?E_ + £,(A+ B)|E,|*E_. (75)

Las ecuaciones (74) y (75) pueden ser expresadas en una sola ecuacién, como
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Pi = SoxliVLEi, (76)

en donde se ha introducido a la susceptibilidad no lineal efectiva, siendo equivalente a la ecuacién (41)

pero ahora usando la notacidon de Maker y Terhune (1965) es
2
AV = AlEy|” + (4 +B)|Es|2 (77)

Retomando la ecuacién de onda para medios no lineales, descrita por la ecuacién (22) y

sustituyendo en ésta las ecuaciones (70) y (73), se obtiene

1) 32 2

VZE(Z, t) = C_ZW(E+&+ + E_&_) + go?m(P+3+ + P_&_), (78)

donde ¢ es la permitividad relativa () = £/¢&,). De acuerdo a la ecuacién (76) el campo eléctrico y la
polarizacidn son proporcionales, por lo que los dos términos del lado derecho de la ecuacidn (78) pueden

ser combinados para expresarse como

(eff) 52
2 t
Vv Ei(Z, t) = ;_szi(Z’ t), (79)

donde ™ = £ 4 yNL,

La ecuacion (79) posee solucion de la forma de ondas planas que se propagan con velocidad de

_ (eff) 1 " 2 _ (D
fase c/ny ,donden, = [e; ']z . Permitiendo que ng = &', se encuentra que

nZ=nd + x¥ = nd+ [A|E|"+ 4+ B)IE£P?] (80.1)
1

= n2 {1 + F[A|Ei|2 + (A+ B)lE;lz]}. (80.2)
0

Considerando que el segundo término de la ecuacidn anterior es muy pequefio, se tiene que

ne = no+ oo [AlEL" + (4 + B)IER ] (81)
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De donde se puede ver que las componentes de polarizacidon circular derecha e izquierda
experimentan un indice de refraccidn diferente, por lo que cada una viaja con diferente velocidad de fase,

asi que hay una birrefringencia inducida. La diferencia entre indices de refraccidn esta dada por
on = ny— n_ = ——(E_|* — |E, ). )
+ - 2n, - +

Puesto que cada una de las dos componentes de polarizacién circular se propaga con diferente
velocidad de fase, la elipse de polarizacién va rotando a medida que ésta se propaga a través del medio.
En el caso de dptica lineal ocurre un efecto similar en medios con actividad dptica. Para calcular el angulo
de rotacién de la elipse en funcién de la distancia de propagacién, es conveniente representar a la amplitud

del campo eléctrico de la ecuacién (70) como

in+wLA in_a)LA (83.1)
E(z)=A,e ¢ 06,4+ A_e ¢ o_
ibnwlL _idnwL i(ny+n_)wL
= (A+e 2c o, + A_e 2c &_)e 2c . (83.2)

Introduciendo en esta Ultima ecuacidn a la constante de propagacion promedio k,, = (n, + n_)w/2cy

al angulo 8 = dnwl/2c, se tiene que

E(z) = (A;0,e" + A_G_e 0)etkml, (84)

Esta ecuacion describe una onda cuya elipse de polarizacién es la misma que la incidente aunque rotada

por un angulo 8, véase figura 8.

Ya se ha visto que un estado de polarizaciéon eliptico de un haz incidente en un medio
inherentemente isotrdpico se rota por la birrefringencia que induce el vector de campo eléctrico de la
propia luz que se propaga a través del medio no lineal. También se habia comentado al inicio de esta
seccion, que Unicamente los estados de polarizacién lineal y circular son los que se mantienen a medida
que el haz se propaga dentro del medio. Para el caso de polarizacidn circular, ya sea izquierda o derecha,
se debe a que solo una de las componentes de @ .. estd presente. Para polarizacion lineal se debe a que
ésta es una combinaciéon de partes iguales de las componentes circular izquierda y derecha, por lo que en
este caso, n de la ecuacién (82) es igual a cero. Sin embargo, en ambas situaciones se da un cambio en el

indice de refraccidn, para el primer caso se tiene que
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Meircutar = 2n, A|E|2, (85)
y para el segundo caso
_ 1 1 2
5nlineal - n (A + EB) |E| . (86)
0

Nétese que para el primer caso el cambio de indice de refraccion depende solo de 4, mientras que
para el segundo caso hay una dependencia tanto de A como de B. Para el caso usual donde A y B son del
mismo signo, las ecuaciones (85) y (86) indican que luz polarizada linealmente induce un cambio mayor en
el indice de refraccién del medio no lineal que aquel provocado por luz polarizada circularmente. La razén
del cambio de indice de refraccidn, dnineqar/ONcircutar, €S igual @ 1+ B/2A y variara de acuerdo al
mecanismo fisico responsable de la no linealidad (Boyd, 2008). Asi pues, en el régimen no lineal, la
polarizacidn de la luz induce una birrefringencia en el medio que originalmente era isotrépico. Con lo cual,

la indicatriz dptica del medio exhibe dos indices principales:

90

N, =Ny — EAn, (50)
1

Ne =nNg + EAn' (91)

donde n, y n, son los indice de refraccién para los ejes ordinario y extraordinario, respectivamente, y con

An descrita por la ecuacién (50).

De forma similar también es posible analizar que en estos mismos tipos de medios intrinsecamente
isotropicos pero con absorcidn no lineal, los ejes principales para el dicroismo inducido épticamente estan
totalmente determinados por la direccidn de polarizacién de la luz incidente y son independientes de la
orientaciéon del material (Schroeder et al., 1995). De hecho, de forma andloga al caso de birrefringencia
inducida, el dicroismo inducido se manifiesta por una diferencia entre los coeficientes de absorciéon no
lineal 8 para polarizacién lineal y para circular (Hutchings and Wherrett, 1995). Asi mismo, el dicroismo
inducido produce rotacidon del estado de polarizacién pero por variacién de la absorcion entre las
componentes ortogonales de polarizaciéon y no por cambio en sus fases como en el caso de birrefringencia

inducida, como ha sido reportado, por ejemplo, por Camacho-Lopez (1997).
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Figura 8. Elipse de polarizacion incidente y elipse de polarizacion rotada debido a la birrefringencia inducida por la
propia luz en un medio no lineal e inherentemente isotrépico.

3.6.3.2 Anisotropia inducida en un medio no lineal y anisotrépico

Como ya se habia comentado en otras secciones, los semiconductores con estructura cristalina
blenda de zinc poseen una simetria cibica y como tal no exhiben birrefringencia en el régimen lineal
puesto que su tensor de susceptibilidad eléctrica de primer orden es proporcional a la matriz identidad,
esto hace que el semiconductor posea un comportamiento isotrépico bajo dicho régimen. Sin embargo, el
tensor de susceptibilidad de tercer orden, por el cual se encuentran relacionados n, y [, posee términos
diferentes de cero fuera de la diagonal principal de la matriz. Por lo tanto, el comportamiento del estado
de polarizacidn del haz incidente en el cristal puede ser complicado bajo el régimen no lineal. Lo cual se
manifiesta de dos maneras, la primera es que los valores de n, y § dependen del estado de polarizacion,
y la segunda es que estos mismos parametros dependen de la orientacion del estado de polarizacion con
respecto a los ejes del cristal (Hutchings and Wherrett, 1995). Asi pues, los semiconductores de estructura
cristalina blenda de zinc poseen anisotropia tanto para el indice de refracciéon no lineal como para la

absorcion no lineal.

En un esquema de un solo haz propagante por el medio, la dependencia del indice de refracciony
de la absorcion no lineal con el estado de polarizacidn, produce una diferencia en la automodulacidn de
fase entre luz polarizada linealmente y luz polarizada circularmente. Mientras que para esquemas de
propagacion de dos haces hay diferencia en la modulacién cruzada de fase y amplitud para haces de
polarizacidn paralela u ortogonal. Tales diferencias pueden ocurrir incluso en medios intrinsecamente
isotropicos, como se vio en la seccidén 3.5.3.1. La anisotropia del cristal conlleva tanto una rotacion del
estado de polarizacién como también una dependencia de orientacién para la automodulacién y la

modulacién cruzada de amplitud y fase. Ambos aspectos pueden ser vistos como una anisotropia inducida;
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pero en el primer caso, el eje dptico es determinado por la orientacién del estado de polarizacién y en el
segundo caso hay que considerar la orientacidn de los ejes cristalinos. Esta dependencia con la orientacién

cristalina puede existir para cristales cubicos pero no para medios isotropicos (Hutchings and Wherrett,

1995).

El tensor de susceptibilidad eléctrica de tercer orden en semiconductores de estructura blenda de

zinc posee 81 elementos, 60 son nulos y de los 21 elementos restantes (aparecen en la ecuacién (23)) 4

son independientes; )(,(Ci)xx)(,(j,)xy)(,(j%,x y )(,(Ci)yy. Considerando que todas las frecuencias participantes

son iguales (caso degenerado), la simetria de permutacién intrinseca reduce a 3 el nimero de elementos

independientes ya que

3 3
XS (0, 0,0) = D (~0, 0, ). (92)

A través de los 3 elementos independientes es posible definir los pardmetros

3)r @3)r )
o = Xxxxx — Xxg/)}: - ZXxyxy’ (93)

Xxxxx

3)r _ 3)r ) ©W
o = XXXX xzcg))lz, xyxy’ (94)

XXXX

3)/ 3) 3)
, Xy(cx)xx + X)(cx)yy - ZXJ(cy)xy
8 = & (95)
ZXxxxx

3)"’ 3)rr 3)rr
5" XJ(cx)xx + Xa(cx)yy -2 9(cy)xy

@)
ZXXXXX

(96)

que corresponden a la anisotropia intrinseca en la refraccién no lineal, la anisotropia intrinseca en la
absorcién no lineal, la birrefringencia inducida y el dicroismo inducido, respectivamente. La notacién

primada (') y biprimada (") son contracciones empleadas para las partes real e imaginaria de )((3),

respectivamente (Hutchings y Wherrett, 1995).

Cuando el campo eléctrico
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1
E(w) = 2 [E 6 (w — wg) + €'Ejd(w + wy)] (97)

de una onda monocromatica de frecuencia w, incide en un cristal cibico blenda de zinc, la contribucién a

la polarizacion eléctrica de tercer orden a frecuencia w es

3
3 *
P (@)l = GeoXers (@€ e,€)|EolEod(w — wp). (98)
Donde a es la componente de polarizacidén no lineal generada en el medio y e representa la componente
paralela del estado de polarizacion del campo incidente. y. s es la susceptibilidad no lineal efectiva, cuyas

partes real e imaginaria son (Hutchings y Wherrett, 1995)

* ~k AKX A 3)/ ~k A 3)r 3)r *
Re(leps (@i’ e,e)} = @ - @)@ iy + 2@ - xSy + o'xD0 ) ajeled?, 19
i
y
* ~%x AKX\ A 3 ~% A 3)rr 3)rr %
Im{)(eff(ai e,e, e)} = (a e )(e " e)xa(cx)yy + Z(a . e)XJ(cy)xy + O-”XJ(CJC)XDCZ al- ei|ei|2. (100)
i

Hay dos aspectos importantes al analizar la contribucién a la polarizacién de tercer orden a la
misma frecuencia del campo incidente, ecuacién (98). El primero, existe una contribucién a la polarizacion
no lineal con el mismo estado de polarizacion del campo incidente; @ = e, para la cual la susceptibilidad

no lineal efectiva es

* PPN 3 3 1. (3 E
Re{)(eff(e; e :e'e)} = |e ’ elz)(y(cx)):y + ZX)(cy)Jéy t+ o Xa(cx)x,x |ei|4 (101)
i

y con una forma equivalente para la parte imaginaria. El segundo aspecto es que hay una contribucion a
la polarizacién no lineal inducida, ortogonal al campo de polarizacidn incidente, lo cual cambia el estado
de polarizacién original. Examinando apropiadamente la contribucion a la polarizacidén no lineal con un
vector de polarizacion ortogonal al de entrada; @ = @, tal que para un estado de polarizacién lineal g - & =
0yq”-e = 0, mientras que para polarizacién circularg-é =1y " - €& = €-e = 0. En cualquiera de los

dos casos la ecuacién (99) resulta en

* 1,3 *
Re{lers (@ ¢ .00} = 0" x\ks Y aielerl (102)

i
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y una forma equivalente para la ecuacién (100). Esta contribucion compleja no lineal efectiva permite ver
qgue la susceptibilidad de tercer orden causa que el estado de polarizacién cambie por medio de la

anisotropia en el semiconductor (Hutchings y Wherrett, 1995).

A pesar de la anisotropia no lineal del cristal, existen direcciones cristalinas en la que el estado de
polarizacidn incidente se mantiene durante todo el trayecto del haz dentro del medio, lo cual se debe a
gue para esas direcciones no se genera la contribucion de polarizacién ortogonal a la incidente ya que la
sumatoria vectorial Y; aje;|e;|? es cero. Esta condicién puede ser re-escrita en forma de una ecuacién
trascendental para el dngulo que el vector de polarizacién hace con un plano del cristal para una direccién
de propagacidn dada con respecto a los ejes del cristal. Las raices (entre 6 y 8, depende de la polarizacién)
de tal ecuacidn proporcionan las orientaciones del vector de polarizacidn y de propagacidn para las cuales
la componente ortogonal es cero y por lo tanto el estado de polarizacién incidente se mantiene hasta el

final del cristal.

Cuando el estado de polarizacién incidente puede cambiar dentro del cristal, las ecuaciones (98) y
(102) permiten determinar la evolucion de su estado de polarizacién. Si no se presenta una componente
ortogonal inicial, la anisotropia en la parte real de la susceptibilidad de tercer orden generara en el cristal
una componente ortogonal que estara desfasada 7w /2 respecto a la polarizacién incidente, lo cual resulta
en un estado de polarizacién eliptico a la salida a partir de uno lineal de entrada. Para el caso de la parte
imaginaria de la susceptibilidad de tercer orden, se obtiene un resultado similar, excepto que la
componente ortogonal generada se encuentra en fase con la polarizaciéon incidente y lo que se obtiene a

la salida del cristal es una rotacion del estado de polarizacién incidente.

En resumen, la parte real de la susceptibilidad de tercer orden descrita por el indice de refraccién
no lineal, puede generar un cambio de estado de la polarizacién incidente, mientras que la parte
imaginaria de la susceptibilidad de tercer orden descrita por la absorcidn no lineal, puede rotar el estado
de polarizacién incidente. Todo esto debido a la anisotropia del tensor complejo de tercer orden. En el
caso de la anisotropia del coeficiente de absorcion no lineal, una explicacion simple es que la diferencia
entre los coeficientes de absorcion no lineales para diferentes direcciones cristalinas, produce una
rotacion del vector de polarizacidn hacia la direccién donde el coeficiente de absorcién no lineal es
minimo. Al efecto de modificar el estado de polarizacién del haz que se propaga a través del medio, debido
a no linealidades épticas de tercer orden se le ha llamado actividad dptica autoinducida o actividad éptica
no lineal. Para esquemas de dos haces en semiconductores blenda de zinc, la birrefringencia inducida ha

sido responsable de modificar la polarizacién de uno de los dos haces (Maldonado et al, 2008).
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3.6.3.3 Anisotropia inducida en un policristal de CdTe

La muestra que se utilizd para los estudios de esta tesis fue una muestra policristalina de CdTe. Cada grano
qgue conforma a la muestra posee estructura cristalina cibica blenda de zinc, sin embargo, cada grano se
encuentra aleatoriamente orientado por lo que en conjunto la muestra puede ser modelada como
isotrépica. Por lo tanto hacemos uso de la ecuacidn (24) y considerando que todas las frecuencias
participantes en las investigaciones de la presente tesis son iguales (caso degenerado) podemos también
usar la ecuacion (92), para expresar los pardmetros de las ecuaciones (93)-(96) correspondientes a la

anisotropia intrinseca e inducida en la refraccién y absorcién como:

Opx’ = 0py”" =0, (103)

©U
1 __ Axxyy
Spx =~y (104)

XXXX

@
n_ Axxyy
Spx” == (105)

XXXX

Donde el subindice px indica que son los pardmetros correspondientes a un policristal.

Ya con toda esta informaciéon podemos esperar que el estado de polarizacién de luz propagante
por una muestra policristalina de CdTe pueda modificarse debido a la birrefringencia y dicroismo inducidos
(8px' y 8px”). Son estos dos tipos de anisotropias inducidas las responsables de cambiar el estado de
polarizacidn incidente en medios isotrépicos, mientras que para medios anisotropicos se debe a las

anisotropias inherentes de la absorcidn y refraccién no lineal.

3.7 Transferencia de energia transitoria

Ademas de modificar el estado de polarizacidn, el indice de refraccién y la absorcién no lineal pueden
modificar simultdneamente la amplitud de dos ondas de diferente intensidad pero mutuamente
coherentes que se intersectan en un medio éptico no lineal. La modificacidn se da a través de un efecto
no lineal conocido como transferencia de energia, en el que la onda de mayor intensidad cede parte de su

energia a la onda de menor intensidad. Una forma sencilla de visualizar este proceso es que las dos ondas
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interfieren en el medio y el patron de interferencia que generan modifica la absorcidn y refraccién no
lineal de acuerdo a la distribucién espacial de intensidad del patrén de interferencia, induciéndose asi una
rejilla de difraccién en la que una parte del haz intenso se difracta en la direccién del haz débil. En el caso
de que las ondas de luz no sean continuas sino pulsadas y entonces la rejilla sea dinamica debido al tiempo
de respuesta finito del medio, el efecto es conocido como transferencia de energia transitoria (TET, por
sus siglas en inglés). La transferencia de energia es también conocida como acoplamiento de dos ondas o

mezclado de dos ondas.

La interaccién de dos ondas en un medio no lineal para inducir transferencia de energia ha sido
ampliamente investigada por décadas. Ahora es bien conocido que la energia del haz intenso solo puede
ser difractada hacia el haz débil si un corrimiento en fase, espacial o temporal, ocurre entre el patrén de
interferencia y la rejilla inducida, lo cual asegura un empatamiento de fases y por lo tanto un proceso
eficiente. Por ejemplo, un desplazamiento espacial de 90° puede ser obtenido automaticamente en
materiales fotorrefractivos debido a la no localidad del efecto fotorrefractivo (Tsutsumi, 2017). Un efecto
Optico produce una respuesta local cuando la modulacién espacial de las propiedades épticas del medio
se encuentra en fase con la modulacién espacial de la intensidad que las induce; la respuesta es no local
cuando estdn desfasadas. De forma analoga existen respuestas locales y no locales temporalmente, es

decir que existe o no un retraso entre la incidencia de la luz y la respuesta del medio.

En medios Kerr sin absorcién, la respuesta espacial es local, sin embargo el corrimiento en fase
necesario para la transferencia de energia es permitido por una no localidad temporal (Yang et al., 1998).
Para este tipo de medios épticos cuando son excitados por radiacion pulsada, el retraso en fase necesario
para la TET es posible si se satisfacen dos condiciones: la respuesta del medio debe ser finita, y los dos
pulsos que interactian deben poseer frecuencias no degeneradas (Sutherland, 2005 y Slagle et al., 2016).
La TET por rejillas de amplitud producidas por la modulacion del coeficiente de absorciéon en medios Kerr
con absorcion es permitida porque un tiempo de relajacidn finito es garantizado al inducir tales rejillas;
mientras que para rejillas refractivas se requiere un retraso en fase entre el patréon de interferencia y la
formacién de la rejilla (Dogariu et al., 1997). Para el caso de frecuencias degeneradas, la TET también es
posible siempre y cuando las no linealidades del material con respuesta finita introduzcan corrimientos en
fase dependientes de la intensidad (automodulacidn de la fase o modulacién cruzada de la fase) dentro
de los pulsos o bien, los pulsos incidentes exhiban intrinsecamente una fase dependiente del tiempo
(modulacién temporal de la frecuencia, coloquialmente conocida como “chirp”) (Dutton y Rentzepis 1992;

Dogariu et al., 1997 y Slagle, 2016).
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La intensidad transmitida para la onda de intensidad I; que cede su energia en el proceso de

transferencia de energia transitoria en un medio dptico sin absorcidn lineal, es calculada por

Iy = Lle=@oL (106)

donde Aa representa pérdidas que dependen de la intensidad, las cuales se pueden deber a absorcién no

lineal (TPA por ejemplo) y a la propia transferencia de energia.

Ademas de los estudios de transferencia de energia en procesos de dos ondas; los cuales han sido
ampliamente investigados, algunas investigaciones en procesos de mezclado de mds de dos ondas
también se han llevado a cabo. Se ha investigado tedricamente la transferencia de energia para
proporcionar amplificacidon a través de un mezclado degenerado de cuatro ondas en medios Kerr sin
absorcién (Liu y Khoo, 1987). Tal investigacién considera automodulacion de la fase, mezclado de dos
ondas y efectos de mezclado de multiples ondas. Bajo ciertas condiciones, esos efectos degenerados de
tercer orden producen un proceso de amplificacion empatado en fases incluso para un corrimiento nulo
entre la rejilla de fase y el patron de interferencia. Por ejemplo, Castro-Chacon et al. (2009) reportd una
amplificacion de un haz débil por medio de autodifraccidon en un mezclado degenerado de ondas. A pesar
de haber utilizado un medio de respuesta local (corrimiento en fase nulo entre el patrén de interferencia
y la rejilla), la transferencia de energia fue posible por el empatamiento de fases que producen los efectos
del mezclado de multiples ondas. Estos efectos desaparecen para el régimen de difraccion de Bragg (un
Unico orden de difraccidn generado) y entonces la transferencia de energia en este régimen no es posible
sin generar algun corrimiento en fase entre la rejilla y el patréon de interferencia (Sanchez, 1992). También
se tiene reportada una ganancia dptica para un haz de prueba transmitido y su difracciéon en un esquema
de mezclado de cuatro ondas degenerado con pulsos de picosegundos en un monocristal de CdTe (Caplan

y Kumar, 1995), pero la absorcidn no lineal, a pesar de ser fuerte, no fue considerada.

A pesar de los trabajos ya mencionados, no hay mds informacidn sobre procesos de mezclado de
cuatro ondas en medios Kerr con absorcion no lineal en los que la dependencia con la intensidad del
intercambio de energia entre los cuatro haces participantes sea estudiada para comprender la
contribucion de cada onda en la TET. Una aproximacion a esto es la investigacién conducida por Riickmann
et al (1992). En ese estudio se investigd una amplificacion de la TET por efecto refractivo de portadores
libres. En los experimentos se empled CdTe monocristalino y pulsos laser de picosegundos a una longitud
de onda de 1064 nm. La amplificacién fue debida al acoplamiento de tres diferentes rejillas transitorias

por medio de la TPA. La generacidn de esas tres rejillas fue atribuida al efecto fotorrefractivo y a la
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generacion de portadores libres (cambios en la absorcidn y refraccion no lineal). No obstante, rejillas
refractivas debidas al efecto Kerr dptico por los electrones de enlace no fue considerada. Lo cual es muy
importante desde el punto de vista de las aplicaciones pues representa un cambio refractivo ultrarrapido.
Ademas, la geometria utilizada para el esquema del mezclado de ondas no permite estudiar
independientemente la transferencia de energia entre cada haz, ya que los haces se traslapan y poseen

las mismas frecuencias.

3.8 Conclusiones del capitulo

El efecto Kerr dptico y la absorcién no lineal de dos fotones son efectos no lineales de tercer orden, por lo
tanto estan relacionados con el tensor de susceptibilidad eléctrica a dicho orden. Conocer las propiedades

de este tensor permite inferir el comportamiento que tendra el indice de refraccién y la absorcién no lineal

del material. Para ciertos materiales el tensor de susceptibilidad eléctrica de primer orden es proporcional
a la matriz identidad, por lo que son isotrépicos en el régimen lineal, asi que sus propiedades de absorcion
y refraccién lineal no muestran dependencias ni con la orientacidén ni con la polarizacion. Sin embargo, el
tensor de susceptibilidad de tercer orden puede contener elementos fuera de la diagonal principal, como
consecuencia tanto la absorcién y la refraccidon no lineal tienen dependencias con la orientacion del

material y con el estado de polarizacién. Tal es el caso de los cristales cubicos de la clase 43m, a la cual

pertenece el CdTe, semiconductor empleado en este trabajo de tesis.

Cuando el efecto Kerr éptico es inducido en un cristal cubico, la dependencia que tiene el indice
de refraccion con la intensidad de la luz que se propaga, hace que la fase de la onda también pueda ser
modulada por su propia intensidad. Ademas, debido a la anisotropia en la susceptibilidad de tercer orden,
puede haber una modificacién en el estado de polarizacién de la luz que viaja por el semiconductor. En
general, dicha anisotropia es capaz de generar luz con una componente de polarizacion ortogonal a la
incidente, pero solo para ciertas orientaciones cristalinas. Especificamente, la anisotropia en el indice de
refraccion no lineal cambia el estado de polarizacion y la anisotropia en la absorcién no lineal rota el estado
de polarizacidn incidente. No obstante, nuestra muestra es policristalina, asi que en conjunto es isotropica,
por lo que las posibles modificaciones en el estado de polarizacién de la luz que se propague se deberdn a

la anisotropia inducida.

Utilizar una muestra policristalina en vez de monocristalina tiene grandes ventajas, principalmente

se tiene que son muestras sustancialmente mas econémicas y no se requiere que posean direcciones de
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crecimiento especificas ni cortes cristalinos particulares ya que los parametros no lineales no dependen

del estado de polarizacidn ni de la orientacidn.

La polarizacion no lineal de los electrones de enlace y la generacion de electrones libres son los
dos mecanismos fisicos predominantes tras la modificacién del indice de refraccidén no lineal de nuestro
cristal semiconductor cuando es irradiado a altas intensidades con pulsos de picosegundos a 1064 nmy a
frecuencias de repeticion del orden de Hz. Por lo tanto se espera que el indice de refraccién no lineal del
material posea dos tiempos de respuesta diferente, uno para cada mecanismo, aunque se desconoce la
magnitud que producird cada uno de ellos. Sin embargo se sabe que luz polarizada linealmente traera

consigo cambios mas fuertes en el indice de refraccion, que luz polarizada circularmente.

La transferencia de energia transitoria puede ser capaz de proporcionar amplificacion éptica. Este
efecto puede ser generado a partir de la absorcién y refraccién no lineal. En medios Kerr la respuesta
refractiva es espacialmente local por lo que las rejillas producto de la refraccién no lineal necesitan tener
una no localidad temporal para poder generar TET. Mientras que para rejillas por absorcién no lineal no
hay mayor inconveniente ya que el proceso posee un tiempo de relajacion finito, siendo asi
intrinsecamente no local temporalmente. En el caso de que las rejillas refractivas permitan la TET, la no
localidad temporal tendrd que ser producto de la modulacién temporal en la fase de los pulsos
participantes, ya sea adquirida por los efectos no lineales de automodulacidon y modulacién cruzada, o bien

por que los pulsos ya poseen intrinsecamente tal modulacion.
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Capitulo 4. Mezclado degenerado de cuatro ondas

El mezclado degenerado de cuatro ondas (DFWM por sus siglas en inglés) es un proceso derivado de la
polarizacidn no lineal de tercer orden. Dicha polarizacién no lineal y sus principales manifestaciones ya
fueron abordadas en el capitulo previo, no obstante se le dedica este capitulo al DFWM puesto que este
efecto no lineal es la parte medular del estudio. En este capitulo se presenta la teoria general del DFWM,
proceso bajo el cual se investigd la transferencia de energia entre las ondas involucradas y las
dependencias en polarizacién e intensidad para estimar una posible amplificaciéon y control de la
polarizacidn de la luz de forma ultrarrapida y totalmente éptica. También se presentan las ecuaciones que
describen las condiciones de empatamiento de fase necesarias para que el proceso sea eficiente. Ademas,
dado que existen diferentes configuraciones para realizar el DFWM, en este capitulo se presenta la
configuracion de caja frontal y las ventajas que tiene respecto a otras, dicha configuracién fue utilizada en
los experimentos realizados en este trabajo de tesis. En este capitulo también se incluye un sistema de
ecuaciones diferenciales acopladas que describen el acoplamiento no lineal para un DFWM. Dicho sistema
de ecuaciones describe la evolucién de las componentes de la polarizacion de los haces participantes en
el mezclado de cuatro ondas en un semiconductor policristalino de CdTe. Finalmente se presenta el
método de propagacién de haces, método numérico que fue utilizado para estudiar el DFWM por medio

del sistema de ecuaciones diferenciales acopladas.

4.1 Introduccion al mezclado degenerado de cuatro ondas

El mezclado de cuatro ondas (FWM por sus siglas en inglés) es la interaccion de cuatro ondas coherentes
en un medio no lineal a través de la susceptibilidad eléctrica de tercer orden. Inicialmente pueden incidir
dos o tres ondas en el medio para obtener a la salida cuatro. Dado que todos los medios 6pticos poseen
una no linealidad de tercer orden diferente de cero, tedricamente el proceso de FWM puede generarse
en cualquier medio 6ptico si al menos dos ondas con la suficiente intensidad para generar efectos no
lineales se propagan juntas a través del medio. Cuando las ondas involucradas tienen diferente frecuencia,
el proceso es conocido como mezclado no degenerado de cuatro ondas y éste puede ser utilizado para
generar nuevas frecuencias. Sin embargo, varios efectos interesantes ocurren cuando las cuatro ondas
poseen la misma frecuencia, a lo cual se le conoce como mezclado degenerado de cuatro ondas o DFWM

por sus siglas en inglés (Sutherland et al, 2003).

Puesto que en el proceso de DFWM la interaccidn de las ondas dentro del material depende de las

fases relativas entre ellas, el proceso solo puede lograrse eficientemente si la correspondiente condicidn
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de empatamiento de fases se satisface. De otra forma, cuando hay un gran desempatamiento de fases, el
proceso es suprimido. En medios de volumen el empatamiento de fases se logra usando angulos

apropiados entre la propagacién de los haces (Paschotta, 2008), como se vera mas adelante.

El mezclado de cuatro ondas tiene una gran cantidad de aplicaciones, algunas de las mds usuales
o mas innovadoras ya fueron comentadas en el capitulo 1. Dependiendo de la aplicacién o el estudio que
se requiera, se han ideado diferentes configuraciones para realizar el mezclado. No obstante, el principio
basico de operacion de todas ellas es el mismo: dos haces mutuamente coherentes interfieren para inducir
en el medio a través de algin cambio en las propiedades dpticas dependientes de la irradiacién una rejilla
de difraccién, en la que otra onda o las mismas ondas incidentes son difractadas, produciendo un total de
cuatro ondas a la salida del medio. En esta tesis se utilizd un esquema de tres ondas incidentes, dos de

ellos generan la rejilla en la que incide la tercera onda para ser difractada en un solo orden.

4.2 Rejillas de difraccion inducidas por laser

4.2.1 Rejilla de difraccion

Una rejilla de difraccidon es un componente éptico con una estructura periddica de su indice de refraccion
o de su transmitancia, la cual modula periédicamente la fase o la amplitud de la luz que incide, de tal forma
que la luzinterfiere y se difracta en una o varias direcciones definidas (Saleh y Teich, 1991). Aquellas rejillas
gue modulan la amplitud de la luz por la periodicidad de la transmitancia se les conoce como rejillas de
amplitud y las que modulan la fase por la periodicidad del indice de refraccién se les denomina rejillas de
fase. Para el desarrollo de la tesis se consideraran ambas rejillas; de fase y de amplitud, pues en el material
se induce tanto una modulacion del indice de refraccién como de la absorcion, debido al efecto Kerr dptico

y a la absorcién de dos fotones, respectivamente.

Las caracteristicas de la difraccidon producida por la rejilla estardan determinadas por: el indice de
refraccion del material, el coeficiente de absorcién del material, la amplitud de modulacién de estos dos
pardmetros, la longitud a lo largo de la cual la rejilla esta presente en el material, la periodicidad de la

rejilla, asi como de la intensidad, polarizacién y longitud de onda de la luz incidente.
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4.2.2 Regimenes de difraccion

La luz difractada por la rejilla se desvia en una o varias direcciones, esto dependera del régimen bajo el
cual la rejilla difracta, basicamente hay dos regimenes: el de Bragg y el de Raman-Nath. Para el primer
caso, la difraccién sigue solo una trayectoria, es decir, existe un solo orden de difraccién. En el segundo
caso la luz esta difractada en diferentes direcciones, es decir, hay varios ordenes de difraccion.
Generalmente las rejillas gruesas exhiben un comportamiento de Bragg, mientras que las rejillas delgadas
presentan un comportamiento de Raman-Nath. Para saber bajo qué régimen difracta la luz una rejilla,
frecuentemente se utiliza el pardmetro  de Klein y Cook, el cual es una medida normalizada del grosor

de la rejilla y definido por (Moharam y Young, 1978)

_ 2mAed
 A%n

(107)

donde d es la longitud a lo largo de la cual la rejilla estd grabada en el material y A es la periodicidad de la
rejilla determinada por la longitud de onda y el dngulo 9 entre los haces que crean la rejilla y la normal al

medio, de acuerdo a

Ao

= Znsend (108)

El criterio que se tiene para determinar el régimen de difraccion es que para Q > 2 la rejilla es
considerada gruesa o de volumen y difracta bajo el régimen de Bragg y si Q < 2m la rejilla es considerada

delgada o de superficie y difracta bajo el régimen de Raman-Nath.

En el presente trabajo de tesis se empled luz con una longitud de onda de 1064 nm, un angulo
externo de 8.5° entre los haces de generacion y la normal; es decir 17° entre los dos haces, un
semiconductor de indice de refraccidn lineal de 2.84 y una distancia d de 6 mm. Lo cual implica una rejilla
dentro del medio con una periodicidad A = 1.26 um y por lo tanto Q > 2m. Condicién que nos dice que la

rejilla es gruesa y difracta bajo el régimen de Bragg.
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4.2.3 Formacion y tipos de rejillas

En el proceso de DFWM la interferencia de dos de los haces incidentes sobre la superficie del medio
produce un patrdn de interferencia, lo cual induce dentro del medio una rejilla que difractara una parte
del tercer hazincidente. Dependiendo de los estados de polarizacién de los haces que interfieren, el patréon
de interferencia puede ser una modulacién espacial de intensidad, de polarizacién o de ambas, ver figura
9. Como resultado, las propiedades dpticas se modifican en funcién de la modulacién de la interferencia.
El tipo de rejilla creada en el material depende del mecanismo fisico responsable de la modificacién de las
propiedades dpticas y por lo tanto depende tanto de las caracteristicas de las ondas que interfieren como

de las propiedades del medio.

Para materiales con absorcion de dos fotones, la luz de un patrén de interferencia en intensidad
puede poblar los estados electrénicos excitados debido a la absorcién de la luz, asi que una rejilla de
densidad de poblacion se puede generar. En materiales semiconductores estas rejillas son producto de la
generacion de electrones libres. Puesto que la TPA solo involucra procesos virtuales, el tiempo necesario
para la formacién es del orden de 102 s. Durante la relajacién de los estados excitados, si existen cargas
moviles excitadas, una rejilla de carga espacial puede ser creada, este tipo de rejillas son las importantes

en materiales fotorrefractivos, cuyo tiempo minimo de formacidn esta en el orden de 10° s (Boyd, 2008).

[ii Modulacion de intensidad ]
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Figura 9. El patrdn de interferencia producido por el traslape de dos ondas de luz mutuamente coherentes depende
de los estados de polarizacién. Dicho patrén sera una modulacidén espacial puramente de intensidad, como se
muestra en la parte superior de la figura, cuando las ondas posean polarizaciones paralelas. Mientras que para
polarizaciones ortogonales el patron correspondera a una modulacidn espacial puramente de polarizacion, como en
la parte inferior de la figura. Una mezcla de estos dos tipos de patrones sera generada para cualquier otra
configuracion en los estados polarizacién de las ondas que interfieren.
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Durante el proceso de absorciéon, se puede generar calor en las regiones de altas intensidades
Opticas, por lo tanto se puede formar una rejilla termo-dptica. En esta situacion, el material tiende a
expandirse generando estrés, tensién y entonces rejillas de densidad, en liquidos puede haber ademas
rejillas de concentracion (Eichler et al., 1986). Estos tipos de rejillas son agrupadas dentro de una categoria
conocida como rejillas térmicas, su tiempo de generacién depende de la velocidad acustica en el medio,
mientras que su tiempo de relajacidn es del orden de 103 s, pues depende de la conductividad térmica del

medio (Boyd, 2008).

Un patron de interferencia de polarizacion pero también uno de intensidad puede generar rejillas
de orientacion y rejillas electronicas no resonantes. Las primeras se forman como resultado de la alineacidn
de las moléculas de un fluido ante al campo eléctrico de la onda aplicada, el tiempo de formacion es
practicamente instantdneo pero el de relajacién es del orden de 10? s. Las segundas rejillas se deben a la
polarizabilidad de los atomos por la distorsién de su nube electrdnica ante el campo eléctrico de la luz.

Tanto el tiempo de formacién como el de relajacién son del orden de 10%° s,

Puesto que un haz de luz intenso que incide en un medio semiconductor puede desencadenar una
cascada de procesos que contribuyan al indice de refraccion no lineal y a la absorcion, rejillas de diferente
tipo pueden ser formadas. Dos formas de separar los mecanismos causantes de generar las diferentes
rejillas son: analisis resueltos en el tiempo (Fleitz et al., 1992) o mantener mutuamente ortogonales los
estado de polarizacidn de los haces que interfieren (McGraw et al., 1989). La primera forma se vale del
hecho de que cada mecanismo tiene su tiempo de respuesta tipico. Por medio de la segunda forma se
evitan patrones de interferencia de intensidad, con lo cual la intensidad incidente es uniforme y las rejillas
térmicas, las de densidad de poblacidn y las de carga espacial estan ausentes. En este caso, las rejillas
resultantes son puramente por la modulacidn espacial de la polarizacién de la luz y Unicamente las rejillas

de orientacién y las electrdnicas no resonantes estarian presentes.

4.2.4 Empatamiento de fases en rejillas del DFWM

Muchos procesos no lineales requieren de las técnicas de empatamiento de fases para que la interaccion
no lineal sea eficiente, tal es el caso del DFWM. En este trabajo utilizaremos la condicion de Bragg como

técnica de empatamiento de fases. Dicha condicidon se expresa por (Goodman, 2005):
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2ndAsen g = A, (109)

donde 85 es conocido como el dngulo de Bragg y corresponde al angulo de incidencia de la luz en la rejilla

con respecto a la normal para el cual la difraccién es maxima. El angulo de Bragg puede ser calculado por

Ky
senfg = 2—k1' (110)
donde
21
K, = o (111)
y
2m
ki, = nk—0 (112)

son las magnitudes del vector de onda de la rejilla y del vector de onda del haz incidente en el medio,
respectivamente. Aplicando en estas tres Ultimas ecuaciones los datos presentados en la seccién 4.2.2 se

obtiene un 85 = 8.5°.

Dado que en el régimen no lineal, el indice de refraccién n depende de la intensidad de la luz, el
angulo de incidencia en la rejilla tiene que ser ajustado de acuerdo a la intensidad de la luz para satisfacer
la condicion de Bragg y lograr el empatamiento de fases. Asi, la sensibilidad de la eficiencia de difraccién
de la rejilla ante un cambio del indice de refraccién del material por la intensidad de la luz que se propaga
hace que la difraccién y el angulo de Bragg se vuelvan no lineales. El angulo de Bragg no lineal esta dado

por la siguiente ecuacion (Castro-Chacén, 2009)

KZ — 2Akg ky, — Ak§

sen HBNL = ) (113)
2ngp
donde
2nn, 1
Aky = /12 5 (114)

es el cambio en la magnitud del vector de onda del haz difractado debido a la intensidad del haz incidente
I, con numero de onda k. A partir de las ecuaciones (110) y (113) se puede obtener que el cambio del

angulo de Bragg por la no linealidad es (Castro-Chacon, 2009)
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non, I,

ABg(I) = (115)

 2sen g

No obstante, de acuerdo a los trabajos de Graciano-Armenta (2011) se requieren intensidades cercanas al
limite de ablacién del CdTe para lograr modificar alrededor de un 10% la energia de difraccion. Asi que el
desempatamiento de fases por la no linealidad en el dngulo de Bragg no sera considerado en el presente

trabajo.

4.3 Geometria tridimensional para empatamiento de fases en el DFWM

La principal dificultad en el mezclado de cuatro ondas es lograr simultdneamente el traslape espacial de
los haces que deben interferir y la condicion de empatamiento de fases. Diferentes esquemas han sido
propuestos e implementados para cumplir con estos dos requerimientos. Sin embargo, en la mayoria de
ellos, dos 0 mas haces se encuentran traslapados a la salida del medio. Lo cual puede ser un inconveniente
al tratar de discernir entre los diferentes haces, principalmente si todas las frecuencias involucradas son
iguales. Para evitar dicho traslape, se ha propuesto e implementado un esquema tridimensional conocido
como configuracion de caja frontal (FBC, por sus siglas en inglés), en donde el arreglo geométrico permite
el empatamiento de fases mientras se mantiene una separacion angular entre todos los haces que

participan en el mezclado (Prior, 1980) y (Reichardt et al., 1998).

En la geometria del esquema tridimensional de FBC para DFWM, véase figura 10, cada uno de los
cuatro haces involucrados se propaga en direccién frontal a través de alguna de las cuatro diagonales
principales de un paralelepipedo imaginario. Dos haces denominados de grabaciéon (R, y R,) se propagan
por dos de las cuatro diagonales para intersectarse en el medio no lineal, estos dos haces son los que
interfieren creando la modulacién espacial de intensidad y/o polarizacién, que luego se transfiere en
forma de una modulacion periddica de la absorcidn o de la refraccién del medio. Un tercer haz llamado de
prueba (P) se propaga por otra diagonal principal del paralelepipedo para incidir en la rejilla de difraccion
que generaron los dos haces de grabado. Una parte de este haz de prueba se transmite en la direccion
original pero otra parte se difracta (D) y se propaga por la diagonal principal restante del paralelepipedo

imaginario.
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Figura 10. Diagrama esquematico de la configuracién de caja frontal (FBC) para el mezclado degenerado de cuatro
ondas.

4.4 Ecuaciones vectoriales para el DFWM

En la literatura se encuentran algunas formas de plantear y resolver las ecuaciones acopladas que
describen el mezclado de ondas (Yeh, 1986), (Sanchez, 1992), (Boyd, 2008), (Sutherland et al., 2003), etc.
Sin embargo, en ninguna de ellas se describe el caso donde se considere la polarizacién de la luz y la
anisotropia de la no linealidad ()((3)) de cristales cubicos blenda de zinc. Es hasta el trabajo de (Hutchings
et al., 1997) donde se presentan las ecuaciones del acoplamiento refractivo no lineal entre dos haces

Opticos coherentes en cristales cubicos y anisotrépicos, tomando en cuenta la polarizacion de los haces.

Las ecuaciones en el trabajo de (Hutchings et al., 1997) contienen términos de la dependencia de
la orientacion de la polarizacién respecto a los ejes cristalinos del medio, de la automodulacién de la fase,
de la modulacidon cruzada de la fase, del mezclado de cuatro ondas y de las contribuciones de la anisotropia

para una direccidn arbitraria de propagacién en el cristal. Dichas ecuaciones son
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Donde la notaciéon p y q corresponde a los vectores unitarios de polarizacién paralelo y ortogonal,
respectivamente, de las componentes ¢, y §, de las ondas que interactian y se definio el
desempatamiento de fases como Ak = k, — k, = 2n(n, — n,)/A. Los pardmetros 6" y ¢’ ya fueron

definidos en la seccién 3.5.3.

Examinando el sistema de ecuaciones (116), se puede encontrar que los seis términos no lineales
estan asociados a varios procesos. El sexto término provoca la automodulacién de la fase y muestra
dependencia con la orientacidn cristalina. El Unico otro término que esta inherentemente empatado en
fase es el quinto término y describe el fendmeno de modulacidn cruzada de la fase. El tercer término es el
responsable por el mezclado de cuatro ondas y puede dar lugar a un intercambio de energias entre los
modos, pero se requiere que las velocidades de fase sean cercanas para tal intercambio. Los términos
restantes (primer, segundo y cuarto término) ocurren solo en materiales anisotrépicos y requieren del

empatamiento de fases para contribuir (Hutchings et al., 1997).

Puesto que el sistema de ecuaciones (116) describe de una forma muy completa la interaccién de
dos ondas coherentes y polarizadas en cristales semiconductores cubicos con no linealidad dptica, seran
la base para el presente trabajo de tesis. A partir de este sistema se desarrollaron cuatro ecuaciones para
representar el caso particular de la interaccion de cuatro ondas coherentes en cristales semiconductores
cubicos blenda de zinc con efecto Kerr éptico (Graciano-Armenta, 2011). Estas cuatro ecuaciones fueron

adaptadas para nuestro caso particular de una muestra policristalina de CdTe, suprimiéndose el primer
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término lineal del sistema de ecuaciones (116), puesto que Ak = 0 ya que nuestro medio no presenta
birrefringencia natural. También se elimind el primer, segundo y cuarto término no lineal ya que su
contribucidn es nula para medios isotrépicos; lo cual es valido para nuestra muestra policristalina de CdTe.
Tomando en cuenta estas consideraciones y el hecho de que la anisotropia no lineal es nula (ecuacién

(103)), el nuevo sistema de ecuaciones es

% = innz [6'(R3R; + Ay ARy) + (1= ) (|Ry "Ry + |4y * Ry ) + (IR PR, +14,7R)], (1170

0% _ % |6'(RZR; + AcA3R,) + (1 = 8" (IRy 2Ry + 14,12R,) + (IR, 'Ry + |4, 'R, )], (1272

% = innZ 6" (4345 + RyR3A,) + (1= 67 (|4, Ay + Ry Ay) + (4124, + R 124,)]  (1173)
y

% = i% |6 (4245 + ReRyAL) + (1 — 8 (1A, 124y + IR,I24) + (|4, 4y + [Ry|"4, )] (127.9

La notacidon x y y corresponde a las componentes de polarizacidn horizontal y vertical, respectivamente,

para las ondas de grabacién (R) y para la onda de prueba y difraccidn (A).

Por lo general, los sistemas de ecuaciones diferenciales acopladas que describen procesos de
mezclado de cuatro ondas en forma vectorial no poseen una solucién analitica, por lo que un andlisis
numeérico tiene que ser efectuado para analizar la evolucidn de la interaccion del mezclado de ondas. En
este trabajo se utilizara el método de propagacidon de haces como método numérico para analizar el

procesos de DFWM a través del sistema de ecuaciones (117).

4.5 Método de propagacion de haces

A lo largo de la historia, un problema natural en la dptica clasica ha sido la propagacion de un haz a través
de un medio dptico. Los primeros resultados cuantitativos fueron propuestos por Fraunhofer y Fresnel,
ellos calcularon los patrones de difraccion de diferentes aperturas inmersas en el aire, un medio
practicamente homogéneo e isotrdpico. Para estos casos, la teoria existente resulta relativamente sencilla
de aplicar y la evolucién del campo dptico a medida que se propaga puede ser facilmente predicha. Sin
embargo, existen medios épticos que a pesar de ser homogéneos son anisotrépicos debido a sus
caracteristicas inherentes como por ejemplo, la birrefringencia de la calcita, o bien, el medio pierde su

isotropia debido a la propagacion y/o interaccién de uno o mas campos opticos. En cualquiera de estos
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casos, un estudio analitico suele ser complicado de llevar a cabo, no obstante existen métodos numéricos
qgue permiten analizar el resultado de la propagacion y/o interaccidn de los haces a lo largo del medio
Optico. Uno de los métodos frecuentemente socorridos es el método de propagacion de haces (beam

propagation method o BPM por sus siglas en inglés).

El BPM es una técnica computacional utilizada en electromagnetismo para resolver la ecuacién de
Helmholtz bajo la aproximacidn de envolvente suave, tanto para el caso lineal como no lineal. Este método
fue desarrollado primeramente para estudios de acustica subacuatica y sismologia en los afios 70’s, para
posteriormente ser adaptado a los problemas de dptica. Desde entonces el BPM ha sufrido diversas
modificaciones, siendo ampliamente utilizado en optoelectrdonica y ha demostrado su capacidad para
analizar la propagacién de los campos épticos en medios anisotrépicos y/o no lineales, permitiendo, por
ejemplo, estudiar la propagacion de la luz en materiales fotorrefractivos (Fuentes-Hernandez et al, 2002),
analizar la rotacién de la polarizaciéon de la luz en materiales anisotrépicos (Pollock y Lipson, 2003),
proponer dispositivos basados en fibras de cristal foténico para redes de comunicaciones épticas (Malka

y Peled, 2017), etc.

4.5.1 El algoritmo

El algoritmo del BPM se enfoca en reemplazar la propagacion del campo dptico en un medio no
homogéneo por una secuencia de intervalos de propagacién en un medio homogéneo y aplicar
correcciones de amplitud y fase. El algoritmo corre por etapas, propagando el campo dptico desde un
plano transversal a la coordenada longitudinal z hasta otro plano transversal a la coordenada z + Az,
asumiendo que el perfil dieléctrico permanece inalterado durante un intervalo de propagacién. Después
de la propagacion a través de cada intervalo Az se aplica la correccién adecuada de amplitud y fase. Con
la finalidad de mejorar la estabilidad y convergencia de los resultados, en algunas ocasiones las

correcciones de amplitud y fase son realizadas a la mitad de cada intervalo Az.

A continuacion se presentan los pasos necesarios para el primer intervalo de propagacion,

partiendo de z = 0 (Mérz, 1995):

e el campo dptico incidente se transforma en su espectro angular:
E(r,0) - E(g,0),
e el espectro angular se propaga por un espacio homogéneo a lo largo de un intervalo Az:

E(g,0) - E(qg,Az),
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e el espectro angular se transforma de nuevo al dominio espacial:
E(g,Az) - E(r,Az),
e se realiza la correccion de fase y/o amplitud:

E(r,Az) = Epyepo (1, A2),

Estos pasos son repetidos para cada intervalo de propagacion, de tal forma que por medio del algoritmo
del BPM, el haz de salida es el resultado de la transmisidn del campo dptico a través de varios intervalos
Az, habiendo en cada intervalo un espacio de medio homogéneo y una correccién de amplitud y/o fase,
véase figura 11. El algoritmo es sensible al tamafio del intervalo 4z, por lo que éste tiene que ser elegido
con precaucion. Un intervalo relativamente pequefio conlleva a un gasto de tiempo considerable en los

calculos numéricos, mientras que un intervalo grande producira resultados alejados de los reales.

De los pasos anteriormente descritos para un intervalo de propagacidon, se puede ver que la
esencia de este algoritmo radica en dos aspectos fundamentales; el primero es calcular la propagacién del
campo Optico reemplazando el medio dptico original por una serie de segmentos de medios homogéneos
y el segundo es aplicar las correcciones adecuadas de fase y/o amplitud. Para el primer aspecto es
necesario calcular la transformada de Fourier del campo incidente y asi expandirlo en un espectro angular
de ondas planas propagandose en un medio homogéneo. Después se aplica la contribucion del
retardamiento en fase que sufren las diferentes componentes de la luz, por medio de una funcién conocida
como propagador P, con lo cual se toma en cuenta las diferencias de caminos dpticos de dichas
componentes al propagarse en un medio uniforme de longitud Az. Dicho propagador estd dado por (Marz,

1995)

o g+ [az+a ° (118)
=e

donde g, es la componente transversal del vector de onda y § = k,/< es la constante de propagacién.
Para el segundo aspecto se requiere de otra funcion frecuentemente conocida como pantalla de fase F
gue contiene la modulacién de la fase, pero puede también incluirse la modulacion de la amplitud a través
de una pantalla de transmitancia y considerar contribuciones de la absorcion. Ambas pantallas brindan la
informacidn de la no homogeneidad del medio y con ello se realiza la correccidn de la fase y/o amplitud.

La pantalla de fase esta dada por (Marz, 1995)

F = e—ikoAnAz, (119)
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Figura 11. Esquema de propagacion del campo 6ptico de acuerdo al algoritmo BPM.

con ko = 2m/A como el nimero de onda del haz en el medio y A,, es el indice de refraccion del medio en

el segmento 4z.

En muchas ocasiones los métodos numéricos ofrecen ventajas significativas sobre los métodos
analiticos, como lo son la rapidez, la versatilidad y la facilidad de visualizacién de la solucién. De hecho, en
algunos casos el método numérico es la Unica forma para estudiar el fenédmeno. Como ya se habia
comentado, el método numérico del BPM ha sido utilizado en diversos estudios con resultados muy
positivos, debido a esto y a que el método se adapta bien a nuestro problema es que se optd por utilizar

el BPM.

Generalmente el BPM es utilizado para el caso de un campo dptico que se propaga por un medio
donde el perfil dieléctrico es distinto entre una y otra seccion diferencial 4z, pero para objeto de este
trabajo de tesis es necesario aplicar el método en un medio dptico donde su perfil dieléctrico se modifica
en funcidn de la intensidad e interaccidon de los campos Opticos que se propagan y generan. La idea
consiste en utilizar el BPM y modificarlo para afiadirle las contribuciones producidas por el acoplamiento
no lineal en un mezclado degenerado de cuatro ondas a través del sistema de ecuaciones (117). El BPM

modificado fue desarrollado para ejecutarse en Matlab.

4.6 Conclusiones del capitulo

El mezclado degenerado de cuatro ondas puede ser utilizado para diferentes aplicaciones y estudios. En
nuestro caso es usado para analizar las dependencias de intensidad y polarizacién de las cuatro ondas que
interactuan en un policristal de CdTe, con la finalidad de evaluar un posible control de la polarizacion de

pulsos ultracortos y la amplificacién dptica de éstos.
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El efecto de DFWM implica la generacién de rejillas de difraccién inducidas por luz laser en el
material. Dadas las condiciones de irradiacidon usadas en este trabajo, las rejillas inducidas en el medio
Optico seran de dos tipos: de transmitancia y de fase. El primer tipo se debe a la modulacién de la absorcién
no lineal de dos fotones, y el segundo tipo por la modulacion del indice de refraccién debido al efecto Kerr
Optico. Ambos tipos de rejillas tienen tiempos de generacidn radpidos pero sus tiempos de borrado varian
en funcién del mecanismo fisico responsable de la modificacion de la absorcién y de la refraccién; en
nuestro caso estos mecanismos fueron la polarizacion electrénica y la generacidén de electrones libres.
Ambos mecanismos responden rapidamente, por lo tanto las rejillas se generan en un tiempo menor a
1x10% s, con un tiempo de relajacidn similar para el primer mecanismo, mientras que la relajacién del
segundo es lenta, del orden de 1x10°s. Un DFWM resuelto en tiempo y en polarizacién puede ayudar a

discriminar entre los dos tipos de rejillas.

La configuracion de FBC para realizar el mezclado de ondas proporciona una separacién angular
entre todos los haces a la salida del medio, lo cual permite un facil estudio de las relaciones de energia
entre los haces involucrados. Debido al dngulo entre los haces de grabacidon de la rejilla y al espesor de la
muestra de CdTe, el parametro Q es alto y la rejilla es considerada como gruesa, asi que difractara un solo
orden, es decir, bajo el régimen de Bragg. Por lo tanto hay que cumplir con la condiciéon de Bragg para
lograr el empatamiento de fases entre el haz de prueba y el haz difractado, para generar eficientemente

la difraccion.

El sistema de ecuaciones presentado en este capitulo considera los efectos de acoplamiento no
lineal para el mezclado de ondas y es capaz de describir la evolucidn de la polarizacién de los haces en un
policristal de CdTe. Dicho sistema de ecuaciones es incluido en el método numérico del BPM para realizar

los estudios correspondientes a las dependencias de los estados de polarizacién en el DFWM.
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Capitulo 5. Metodologia experimental

En este capitulo se describe la metodologia y el desarrollo experimental que fue utilizado para los objetivos
de esta tesis, asi como una breve descripcién de las caracteristicas del equipo y de los materiales
empleados. El arreglo experimental principal que se utilizé corresponde a un mezclado degenerado de
cuatro ondas en configuraciéon de caja frontal, para investigar las dependencias en polarizacién e
intensidad de dicho proceso no lineal. Se presenta ademas, la técnica de la autocorrelacidn intensimétrica
de segundo orden a través de un esquema de empatamiento de fases de dos ondas no colineales para
obtener la duracidn y el perfil temporal del pulso. También se presenta la técnica de la navaja, empleada
para conocer el perfil espacial del pulso. Con estas dos técnicas se caracterizo el pulso laser con el que se

irradié a la muestra de CdTe en los diferentes experimentos.

5.1 Equipo y material

En todos los arreglos experimentales anteriormente mencionados, se utiliz6 como fuente de luz un laser
modelo NFC-P90 de la serie Hymalaya fabricado por la compaiiia italiana Quanta System. El medio activo
es una barra de Nd:YAG, por lo tanto la emision se presenta a una longitud de onda de 1064 nm. El laser
posee un sistema de amarre de modos activo y pasivo, lo que en conjunto permite que el laser opere en
el régimen pulsado. El sistema de amarre activo estd conformado por un modulador acusto-éptico vy el
sistema de amarre pasivo por el efecto de absorcidn saturable de un pigmento (Q-switch 1 MW 766.33)
diluido en un solvente (1,2-dicloroetano). La duracién temporal del pulso es variable desde 80 ps hasta
180 ps, medidos a la mitad de la altura del maximo (FWHM). Esta variabilidad depende principalmente de
la concentracién del pigmento en el solvente. La frecuencia de repeticion de la emision de los pulsos es
variable desde 0.5 Hz hasta 10 Hz. La energia por pulso también es variable desde 1 mJ hasta 80 mJ,
depende del tiempo de retraso entre el encendido de la lampara de bombeo del oscilador y la ldmpara de
bombeo de la etapa de amplificacién. Los pulsos emitidos poseen un estado de polarizacién lineal

horizontal. El Iaser cuenta con un puerto R$232 para ser operado a distancia desde una computadora.

Como medio dptico no lineal para el DFWM se utilizé una muestra policristalina de CdTe. El tamafio
promedio de cada grano que conforma la muestra es de 1 mm. Los granos poseen estructura cristalina
blenda de zinc pero cada uno se encuentra orientado aleatoriamente. La muestra posee una forma

cilindrica de 2.54 cm de didmetro y 6 mm de espesor. Como medio doblador de frecuencia para realizar la



65
autocorrelacion intensimétrica de segundo orden se utilizé un cristal de borato de bario en su fase beta

(B-BBO). La muestra tiene una forma cubica con longitud igual a 5 mm por cada lado.

Para manipular la polarizacién y la energia de los pulsos en el arreglo experimental, se usaron
placas retardadoras de media onda, polarizadores de calcita y divisores de haz polarizados, todos ellos
disefiados para luz infrarroja. La manipulacidn de la direccidén de los haces se realizé a través de espejos
de oro, puesto que soportan grandes intensidades de luz infrarroja, ya que el oro posee una absorcién
practicamente nula alrededor de estas frecuencias Odpticas. En algunas secciones de los arreglos
experimentales se utilizaron prismas retrorreflectores para facilitar la modificacién de las longitudes de
los caminos dpticos. Para girar las placas retardadoras y modificar los caminos dpticos se usaron monturas
rotacionales y traslacionales, con su respectivo controlador marca Klinger con puerto GPIB para su

manipulaciéon remota.

Con la finalidad de registrar los datos experimentales se usé un sistema de adquisicién de datos
compuesto por fotodetectores, osciloscopio, computadora y un programa computacional. Como se
explicard mas adelante, dependiendo del experimento se utilizaron dos tipos diferentes de fotodetectores.
Algunos de ellos son modelo ET2020 de la marca Electro-Optics Technology, fabricados a base de silicio

tipo p-i-n, poseen una drea activa de 2.55 mm?, tiempos de respuesta de subida y bajada menor a 1.5 ns,

. . . w . L
una potencia equivalente a ruido menora 1 %y fuente de alimentacidn externa. Los otros fotodetectores

son del modelo 818-SL/DB de la compafiia Newport, estan hechos de silicio, el diametro de su area activa
es 11.3 mm, una potencia equivalente a ruido menor a O.6%y el tiempo de respuesta de subida y bajada

es menor a 2 us. Los fotodetectores fueron conectados a un osciloscopio digital modelo LT584M de la
marca LeCroy. El osciloscopio posee 4 puertos BNC como canales de entrada, un ancho de banda de 1 GHz,
una tasa de muestreo de 2 GS/s, impedancia de entrada de 50 Q y un puerto GPIB. La computadora posee
un puerto RS232 conectado al laser y un puerto GPIB conectado al osciloscopio. Para coordinar al laser, al
osciloscopio y al controlador de las monturas, se utilizé6 un programa computacional desarrollado en el
lenguaje de programacion Matlab. Dicho programa fue desarrollado en el trabajo de tesis doctoral de

Castro-Chacdn (2009).
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5.2 Caracterizacion del pulso laser

Conocer el valor de la intensidad de la luz incidente en un medio dptico no lineal resulta crucial para
analizar los efectos y fendmenos no lineales asociados. El radio del haz (wy), la energia (Ep) y la duracién
temporal (z,) del pulso laser estan relacionados con la intensidad pico del pulso a través de la siguiente

ecuacion:

2Ep (120)

IO = -
T[TpWO

estos parametros junto con el perfil espacial y el perfil temporal, proporcionan la informacion basica para
caracterizar un pulso ldser. Por eso, en este trabajo de tesis hubo la necesidad de realizar las mediciones

pertinentes para conocer los datos anteriores.

5.2.1 Energia del pulso

Para la medicion de la energia (E,) de los pulsos emitidos por el laser se utiliz6 un medidor de energia de
la marca Ophir, el cual consta de un sensor piroeléctrico conectado a un médulo que despliega en pantalla
de cristal liquido el valor medido de la energia en cada pulso. El sistema esta disefiado para medir la energia
de pulsos laser de duracién temporal del orden de picosegundos, en un rango espectral de 0.15 — 12 um.
Los valores de energia minimos y mdaximos que este sistema puede medir son 1 ) y 10 mJ,

respectivamente.

5.2.2 Perfil temporal y duracién del pulso

El perfil temporal de los pulsos emitidos por los laseres de pulsos ultracortos con amarre de
modos, generalmente es modelado matematicamente por una funcidn tipo gaussiana o secante
hiperbdlica cuadrada (sech?). En teoria, los extremos (colas o alas) de estas funciones se extienden hasta
el infinito, por lo que es necesario establecer un criterio de medici6n para la duracion del pulso (z,). Existen
varios criterios, en nuestro caso utilizaremos el criterio del ancho medido a la mitad de la altura del maximo
(FWHM por sus siglas en inglés). Para lo cual se mide la diferencia entre los dos valores temporales de los
extremos del perfil en los que la intensidad ha caido a la mitad del maximo, como se ejemplifica en la

figura 12.
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Figura 12. Perfil temporal de intensidad gaussiano y sech? para un pulso laser cuya duracién es medida a la mitad
de la altura del maximo (FWHM).

La forma convencional de medir la duracidn de un pulso, es utilizar una referencia conocida de
duracion temporal menor que la que se pretende medir. Sin embargo, para pulsos del orden de
picosegundos o femtosegundos no siempre es accesible un pulso de referencia mas corto. Una técnica
sencilla para medir la duracidn temporal es la técnica de la autocorrelacidon de segundo orden (Diels y
Rudolph, 1996), en donde el mismo pulso que se pretende medir sirve como referencia. Dicha técnica fue
utilizada en nuestro trabajo de tesis para obtener el perfil temporal y la duracién medida a mitad de la

altura de los pulsos emitidos por el laser.

La técnica consiste en separar al pulso original en dos haces de igual intensidad: ‘sefial’ y
‘referencia’, con un retardo variable en el primero. Luego ambos son traslapados espacialmente en un
medio con una no linealidad instantanea de segundo orden (y®) para la generacién de segundo
armonico. Lo cual basicamente es un esquema de empatamiento de fases de dos ondas no colineales. Bajo
este esquema habra tres haces doblados en frecuencia que se propagan hacia fuera del medio no lineal.
Dos de ellos son colineales a los haces incidentes, pues son la luz generada de segundo arménico en la
direccion de propagacién de los haces incidentes. El tercer haz también se propaga fuera del medio no
lineal pero en la bisectriz de los dos haces incidentes. El empatamiento de fases de estas dos ondas es el
responsable de la generacidn de segundo arménico en la direccién de la bisectriz (Raghuramaiah et al.,

2001).
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El haz doblado en frecuencia y propagandose en la bisectriz es el que se monitorea en la técnica

de la autocorrelacién de segundo orden, pues su intensidad en funcién del retraso relativo entre los dos
haces incidentes es proporcional a la autocorrelacion de los perfiles temporales de intensidades de estos
ultimos. La traza de autocorrelacién que se obtiene corresponde al perfil temporal de intensidad del pulso,
ya que la autocorrelacién entre dos funciones gaussianas o entre dos funciones sech? es también una
funcién gaussiana o una sech?, respectivamente, solo que ensanchada en el tiempo por el llamado factor
de deconvolucion. Este factor depende de la forma temporal del pulso; V2 para perfiles gaussianos y 1.54
para sech?. Por lo tanto, la duracién del pulso (7p) que se pretende medir puede ser calculada dividiendo

la duracién de la autocorrelacion (T ¢cor) €ntre el factor de deconvolucién (Sala et al., 1980).

En la figura 13 se muestra el arreglo experimental con el que se realizé la técnica de la
autocorrelacion éptica de segundo orden. El haz original a 1064 nm con un estado de polarizacién lineal
horizontal atraviesa una placa retardadora de media onda para rotar su estado de polarizacidn a 45°. Esto
para poder separar con el divisor de haz polarizado a la ‘sefial’ y a la ‘referencia’ en una razén 1/1. Puesto
que el divisor de haz es polarizado, en una de sus dos salidas el haz de la ‘sefial’ emerge con polarizacion
lineal horizontal, mientras que en la otra salida el haz de ‘referencia’ emerge con polarizacién lineal
vertical. Posteriormente este Ultimo haz atraviesa una placa retardadora de media onda para girar su
estado de polarizacién en 90° y asi posea un estado de polarizacion paralelo al de la ‘sefial’. Después, cada
haz pasa por su respectivo polarizador de calcita, para eliminar la elipticidad que los espejos pudiesen
inducir en los haces. Finalmente, ya con los dos haces con polarizaciones paralelas e intensidades iguales,
se les intersecta en el cristal doblador de frecuencia (B-BBO) a un angulo externo de 5° entre ambos haces.
A la salida del cristal se colocd un filtro para eliminar la luz infrarroja (1064 nm) residual, con lo cual solo
se transmite luz generada de segundo armonico (532 nm). Un fotodetector tipo p-i-n fue colocado para
medir solo la autocorrelacion, es decir, el haz de segundo armdnico propagandose en la bisectriz de los

haces incidentes.

Ya con el arreglo experimental armado se procedié a adquirir la traza de autocorrelacidn. Para lo
cual se monitored la energia del haz de segundo armédnico en la bisectriz en funcién del desplazamiento
del prisma retrorreflector (RR) que modifica el retraso del pulso de ‘sefial’ con respecto al pulso de
‘referencia’. A través del sistema de adquisicidon de datos se obtuvo la traza de autocorrelacién, a partir de
la cual se infirié el perfil espacial de la intensidad del pulso y su duracién temporal. En este caso, la
resolucidn de esta técnica depende principalmente de la longitud de los desplazamientos (Ax) del prisma,

gue en nuestro caso corresponde a 10 ps (At = Ax /c).
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Figura 13. Esquema del arreglo experimental de la técnica de la autocorrelacidén éptica de segundo orden para
) . . LA
obtener tanto el perfil temporal de intensidad del pulso como su duracion. EWR representan las placas retardadoras

de media onda, PBS el divisor de haz polarizado, P los polarizadores, M los espejos, RR el retrorreflector, 5-BBO el
medio doblador de frecuencia, F el filtro y PD el fotodetector.

5.2.3 Perfil espacial y diametro del haz

Idealmente cuando un laser emite en el modo fundamental TEMoo, su perfil espacial de intensidad
sobre un plano perpendicular al eje de propagacién del haz deberia ser gaussiano. Pero en la practica el
perfil espacial de estos laseres solo se aproxima a dicha forma. Asi que para caracterizar al haz es necesario
conocer la distribucidn espacial real de su intensidad y a partir de esto se puede obtener su radio (wy). De
lo cual surge de nuevo una complicacidn, las dimensiones de un haz gaussiano no pueden ser definidas
tan facilmente como lo serian para un objeto fisico, ya que sus extremos o ‘colas’ se extienden demasiado,
por lo tanto, el radio del haz debe ser medido respecto a una referencia. Al igual que en el caso de la
duracidn temporal, también se utilizara el criterio del ancho medido a la mitad de la altura del maximo
(FWHM), la idea es la misma que en el caso anterior, solo que ahora la medicién sera del ancho espacial y

no del temporal.

Para obtener el perfil espacial de intensidad se pueden utilizar varias técnicas, para el trabajo de
la presente tesis se utilizd la técnica de la navaja, muy bien difundida en dptica por su sencillez. Esta técnica
consiste en realizar una exploracidn del haz con una navaja de afeitar y un fotodetector, en el plano donde
se pretenda conocer el perfil. Para lo cual se colocd sobre una montura traslacional a la navaja, puesta de
tal forma que cubriera la totalidad del haz. Luego se le fue desplazando poco a poco para ir descubriendo

el haz a medida que la intensidad transmitida en funcién de la posicién de la navaja fue registrada con el
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Figura 14. Esquema de la técnica de la navaja para obtener el perfil espacial de intensidad del haz.

sistema de captura de datos ya descrito. El fotodetector utilizado es el de mayor drea activa, pues ésta es
la necesaria para capturar espacialmente la totalidad del haz. El fotodetector se colocé muy cerca de la
navaja, a una distancia menor a 1 cm, para evitar que la luz difractada por la navaja incidiera fuera del
fotodetector. El borde afilado de la navaja se alined perpendicular a la direccidon del desplazamiento, tal

movimiento se hizo en el plano ortogonal al eje de propagacién, véase figura 14.

En esta técnica se obtiene directamente un perfil acumulativo de la intensidad del haz, por el
desplazamiento gradual del borde de la navaja. Si los desplazamientos fueron pequefios, el proceso
anterior puede ser visto como una integracidon del perfil espacial del haz, por lo que una posterior
derivacién de los datos capturados revela el perfil espacial de intensidad del haz. En nuestro caso la
resolucidn de esta técnica depende principalmente de la longitud de los desplazamientos de la navaja en

cada paso, los cuales fueron de 100 pm.

5.3 Caracterizacion optica de la muestra de CdTe

Una vez que se obtuvieron los pardmetros principales del [dser, hubo la necesidad de caracterizar al medio
no lineal. Dentro de los pardmetros de nuestro interés se encuentra el indice de refraccidn lineal (ng), el
indice de refraccién no lineal (n,), el coeficiente de absorcidn lineal (ag) y el coeficiente de absorcién no
lineal (). Estos parametros dpticos han sido reportados desde hace varios afios para el CdTe, sin embargo
varian mucho entre los diferentes reportes, a excepcién del indice de refraccion lineal, asi que de la
literatura cientifica se tomd el valor de n = 2.84 (Sutherland, 2003). Como ya se menciond, el CdTe posee
refraccion anisotrdpica y nuestra muestra es policristalina, por lo que de los datos obtenidos por Said et al

(1991) para una muestra policristalina de CdTe se tomé el valor de n, = —2.9 x 10713 cm?/W. Este
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valor concuerda muy bien con las mediciones de barrido en Z (Z-scan en inglés) realizadas por Graciano-

Armenta (2011) para una muestra similar.

Los valores de la absorcién lineal y no lineal son los pardmetros dpticos reportados para el CdTe
gue mas varian, principalmente porque varios mecanismos y efectos no lineales simultaneos; tales como
anisotropia, absorcién de portadores libres, saturacién de la absorcién, generacidn de segundo arménico,
etc. (Petrovic et al., 1991), modifican dichos valores. Por lo tanto, hubo la necesidad de medir estos valores
en nuestra muestra. Para obtener la magnitud de la absorcidn lineal simplemente se utilizé el medidor de
energia para medir la transmitancia (T} ) de la muestra a energias incidentes bajas (Ep < 300 pJ). De forma
similar se midid la transmitancia no lineal (Ty), solo que la energia incidente fue variada a través de una
placa retardadora de media onda y un polarizador, desde 65 pJ hasta 6.5 mJ. Estas mediciones fueron
hechas a incidencia normal. La duracién de los pulsos fue 7, = 180 ps. Todos los valores de energia
reportados en esta tesis ya tienen en consideracion las pérdidas por reflexidn en la superficie (R = 30%)

de la muestra.

5.4 DFWM en FBC resuelto en tiempo, polarizacion e intensidad

A continuacién se describen el arreglo experimental y la metodologia seguida para realizar los
experimentos que permiten conocer: a) el estado de polarizacion del haz difractado en funcién de los
estados de polarizacion de los haces de grabado y prueba, b) la transferencia de energia entre los haces,
y c) la respuesta temporal del material en funcién de las energias y los estados de polarizacién de los haces

incidentes.

En la figura 15 se muestra el arreglo experimental del mezclado degenerado de cuatro ondas en
configuracién de caja frontal. En donde el haz emitido por el laser es dividido en tres (R4, R, y P) por medio
de dos placas retardadoras de media onda y dos divisores de haz polarizados. La energia y polarizacién de
cada uno de estos haces es controlada independientemente con placas retardadoras de media onda y
polarizadores. Por medio de espejos de oro los tres haces son dirigidos para traslaparse espacialmente en
el policristal de CdTe. Los haces de grabacion de la rejilla (R; y R,) se propagan desde las esquinas
superiores hasta las esquinas inferiores de un paralelepipedo imaginario en cuyo centro se encuentra la
muestra, estos haces se intersectan en la muestra a un angulo externo de 17° entre si, o bien a +7.5°
respecto a la normal de la superficie frontal del policristal. Ambos pulsos recorren caminos dpticos de igual

longitud para traslaparse temporalmente en el medio. El haz de prueba P se propaga desde una esquina
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Figura 15. Arreglo experimental para realizar DFWM en FBC. El haz rojo representa al haz de grabado R;, el haz azul
al haz de grabado R, el haz verde al haz de prueba P y el haz morado al haz difractado D. Los cuatro haces son

infrarrojos, aparecen de diferente color en el esquema solo para facilitar la identificacion de cada uno de ellos. EWR

representan las placas retardadoras de media onda, PBS al divisor de haz polarizado, P los polarizadores, RR el
retrorreflector, M los espejos y PD los fotodetectores.

inferior hasta una esquina superior, incidiendo en el medio a un angulo externo de 16° por debajo de R;,
formando con éste un plano vertical. El haz de prueba se propaga por una linea de retraso para modificar
la distancia de su camino éptico y asi controlar el tiempo de su llegada con respecto a los haces de
grabacidn de la rejilla. La linea de retraso en el haz de prueba permite retrasarlo o adelantarlo por 280
mm, es decir 900 ps. Un prisma retrorreflector fue utilizado en la linea de retraso para asegurar y facilitar
la alineacion. Monturas rotacionales para girar las placas retardadoras y con ello el estado de polarizacion
de los haces fueron controladas desde una computadora, al igual que la montura traslacional sobre la cual
se colocé el prisma retrorreflector de la linea de retraso del haz de prueba. Los fotodetectores de gran
area activa se colocaron después del policristal en la direccién de propagacion de cada uno de los cuatro
haces transmitidos para monitorear su energia. Dependiendo del estudio, se coloca o se retira un divisor
de haz polarizado justo antes del fotodetector para el haz difractado, con el cual se monitoreara la energia
de una de las dos componentes de polarizacion del haz difractado, mientras que la energia de la otra
componente (ortogonal a la anterior) se monitorea con otro fotodetector colocado en el puerto de
reflexion del divisor de haz polarizado. Todos los experimentos fueron llevados a cabo a una frecuencia de
repeticidon de emisidn del laser de 1 Hz. El radio de los haces en el plano de la muestra fue de 1.9 mm. La

duracién temporal medida a la mitad de la altura del pulso serd indicada en cada caso.
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5.4.1 Estudio del estado de polarizacién de la difraccion en el DFWM

El experimento consistié en capturar la energia de las componentes de polarizacion mutuamente
ortogonales del haz difractado en funcién de la rotacién, por separado, de la polarizaciéon de cada una de
las tres ondas incidentes. La polarizacidon de dos haces se mantenia paralela, mientras que se rotaba la
polarizacidn del tercero. Los tres haces fueron traslapados temporalmente. El estado de polarizacién para
los tres haces siempre fue lineal. La energia para cada uno de los dos haces de grabacion fue de 0.35 mJ y
la del haz de prueba fue de 7 W, la duracidn temporal de los pulsos fue de 180 ps, con lo cual la intensidad
pico I, para cada uno de los haces de grabacion fue de 34 MW/cm? y 0.7 MW/cm? para el haz de
prueba. Con la finalidad de disminuir la dispersién de los datos por las posibles fluctuaciones de intensidad
de cada pulso laser emitido, para cada paso angular de variacion de la correspondiente placa retardadora

se capturaron 10 pulsos que posteriormente fueron promediados.

5.4.2 Estudio de la respuesta temporal del policristal de CdTe

En este experimento se monitored la energia del haz difractado en funcién del tiempo de arribo del haz
de prueba con respecto al tiempo de llegada al policristal de los haces de grabacidn. La captura de los
datos se hizo a intervalos correspondientes a 6 ps, registrando 5 mediciones en cada punto para luego ser
promediados. Se usaron dos diferentes energias para el haz de prueba: Ep = 30 W y Ep = 600 pJ, las
energias de los haces de grabado fueron Ep; = Eg; =0.3mJ, 0.6 mJ, 1.1 mJ, 2.2 mJ y 4.5 mJ. La duracién
temporal de los pulsos fue de 100 ps. Diferentes combinaciones en los estados de polarizacidn de los haces
incidentes fueron utilizadas para discernir entre las rejillas generadas por diferentes mecanismos fisicos.
Las combinaciones fueron: estados de polarizacién paralelos para los tres haces incidentes, polarizaciones
de los haces de grabado mutuamente ortogonales o polarizacidon del haz de prueba ortogonal a la de

ambos haces de grabado.

5.4.3 Estudio de la transferencia de energia en el DFWM

Para este estudio se monitoreé la energia de cada uno de los cuatro haces transmitidos por el policristal
en funcién de las diferentes energias utilizadas en los tres haces incidentes. La energia del haz de prueba
(Ep) fue variada desde 100 pJ hasta 3.1 mJ, mientras que para los dos haces de grabado se usaron cinco
niveles de energia pero siendo siempre iguales entre ambos (Eg; = Egy; =0.4mJ,0.8mJ, 1.6 mJ,3.1mly

6.2 mJ). La duracidn temporal de los pulsos fue de 180 ps. No hubo retraso entre los tres pulsos incidentes
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y los estados de polarizacidn se mantuvieron paralelos (lineales horizontales). En la captura de los datos
se efectuaron 10 mediciones para cada incremento de energia, los cuales fueron promediados

posteriormente.
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Capitulo 6. Resultados y discusion

En este capitulo se presentan los resultados obtenidos experimental y numéricamente, producto de la
investigacion de este trabajo de tesis. Los resultados incluyen las dependencias que el estado de
polarizacidn del haz difractado tiene con los estados de polarizacion de los tres haces incidentes, la
transferencia de energia entre los haces en funcién las energias incidentes, la respuesta temporal del
medio en funcién de los estados de polarizacién e intensidades incidentes, asi como también los resultados
de las caracterizaciones del medio dptico y del pulso laser. Se presenta, ademads, una discusién acerca de
los resultados obtenidos. Lo anterior, con la finalidad de investigar el proceso del DFWM en un medio
desordenado (CdTe policristalino) que presente simultdneamente absorcion y refraccion no lineal, y
verificar la viabilidad de un posible control del estado de polarizacién y amplificacion de pulsos ultracortos

de forma ultrarrapida y totalmente dptica.

6.1 Perfil temporal de intensidad y duracion de los pulsos

Con la técnica de la autocorrelacién éptica de segundo orden se midid el perfil temporal de intensidad de
los pulsos laseres. Dado que el funcionamiento del sistema de amarre de modos pasivo del laser depende
de la concentracion del pigmento (absorbedor saturable) en el solvente transparente (dicloroetano), se
midieron dos perfiles de intensidad, uno cuando la disolucién esta libre del pigmento y otro cuando la
disolucién se encuentra a su maxima concentracion operable. Estos dos estados corresponden a la maxima
duracidn y a la minima duracidn de los pulsos, respectivamente, siempre y cuando el sistema de amarre

de modos activo (modulador acusto-6ptico) se encuentre bien sintonizado.

En la figura 16 se muestran los resultados obtenidos. Note que las trazas de autocorrelacién, y por
lo tanto, los perfiles temporales de intensidad de los pulsos, se aproximan mejor a una funcién sech? que
a una funcidén gaussiana. Las duraciones a FWHM de la traza de autocorrelacidn del pulso cuando el laser
O6pera a minima y a maxima concentracién de pigmento son Tgyicor = 280 pPS Y Tautcor = 130 ps,
respectivamente. Al dividir dichos valores por el factor de deconvolucion obtenemos 7, = 180 psy 7, =
85 ps, respectivamente. Dependiendo del experimento se utilizaron pulsos cuya duracién temporal estuvo
comprendida entre estos dos valores extremos, en la metodologia correspondiente a cada experimento

se proporciona tal valor 7.
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Figura 16. Autocorrelacion 6ptica del perfil temporal de intensidad de los pulsos emitidos por el laser cuando este
opera a) a minima y b) a maxima concentracién de pigmento. Las circulos negros corresponden a los datos

experimentales y las lineas continuas son ajustes a funciones sech? (azul) y gaussiana (roja).

6.2 Perfil espacial de intensidad y cintura del haz

Los datos de la figura 17 corresponden al perfil espacial de intensidad del haz del |aser, obtenidos a través

de la técnica de la navaja. Del ajuste realizado a los datos experimentales podemos decir que la distribucion

de intensidad en un plano transversal a la direccién de propagacion del haz se aproxima bien a una funcion

gaussiana. A partir de estos resultados se obtuvo que el radio del haz es wy = 1.9 mm y por lo tanto su

didmetro es 2w, = 3.8 mm (FWHM).
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Figura 17. Perfil espacial de intensidad del haz del laser medido a través de la técnica de la navaja, los circulos
corresponden a los datos experimentales y la linea continua es un ajuste con una funcién gaussiana, con lo cual se

obtuvo que el radio del haz es wy = 1.9 mm.



77

6.3 Absorcion lineal y no lineal del CdTe

La transmitancia lineal que se midid para nuestra muestra policristalina de 6 mm de espesor fue T; = 98%.
Sabiendo que T;, = e~%L, es posible calcular el coeficiente de absorcién lineal como a, = 0.03 cm™. Asi
gue la muestra es practicamente transparente en el régimen lineal ante irradiacién a una longitud de onda

A =1064 nm.

Los resultados de medir la transmitancia de la muestra en funcién de la energia incidente se
muestran en la figura 18. A través de la ecuacién (56) se aplicd un ajuste tedrico a los datos, como
pardmetro de ajuste se utilizé el coeficiente de absorcidon no lineal por la absorcidon simultanea de dos
fotones, obteniendo asi un valor de f = 4 cm/GW. Dado que la naturaleza de los cristales de CdTe les
confiere dicroismo, se hicieron diferentes mediciones rotando la muestra para verificar que ésta al ser
policristalina no posea anisotropia. Como resultado, dentro del margen de fluctuaciones en intensidad del
Iaser, no encontramos diferencia en los resultados mostrados en la figura 18, asi que considerar a nuestra

muestra como medio isotrdpico es valido en nuestros estudios.

Transmitancia Ty

1 2 3 4 5 6
Energia incidente [ml]

Figura 18. Transmitancia de la muestra policristalina de CdTe en funcién de la energia incidente. Las marcas
corresponden a los datos experimentales y la linea continua es el ajuste tedrico por medio de la ecuacidn (56) con
el coeficiente de absorcion de dos fotones 8 =4 cm/GW.
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6.4 Polarizacion de la difraccion en funcion de las polarizaciones e intensidades
de los haces incidentes

En esta seccion se presentan los resultados experimentales y numéricos que permitieron estudiar la
dependencia que el estado de polarizacidén del haz difractado tiene con los estados de polarizacién de los
haces incidentes bajo un proceso de DFWM en FBC. De aqui en adelante llamaremos Op4, g, y 8p a los
angulos de rotacién de los estados de polarizacion de los haces de grabado Ry, R, y del haz de prueba P,
respectivamente. Aclaramos que los resultados experimentales presentados en esta secciéon fueron
capturados para un rango en los dngulos de rotacién de la polarizacion desde 0° hasta 180°. Por cuestiones
estéticas de las graficas polares, los datos en el rango de 181° a 359° son los mismos que los del rango de

0° a 180°.

En la figura 19 se muestran los resultados experimentales y numéricos correspondientes a la
medicion de las energias de las componentes ortogonales (horizontal y vertical) de la polarizacion del haz
difractado D en funcidn de 8. Los estados de polarizacidn del haz de grabado R, y del haz de prueba P
fueron paralelos entre si y se mantuvieron lineales horizontales. En la figura 19, 8, = 0° corresponde a
la condicion inicial del experimento en donde el estado de polarizacién del haz de grabado R; es paralelo

a los otros dos haces incidentes; lineal horizontal.

90°

® Componente paralela 120

Componente ortogonal

30°

270°

Figura 19. Energia de las componentes de polarizacion del haz difractado D en funcién de la rotacién 85, del estado
de polarizacién del haz de grabado R;. Las marcas indican los datos experimentales y las lineas continuas los
resultados numeéricos. Los circulos azules corresponden a la componente de D polarizada paralelamente tanto al haz
de prueba como al haz de grabado R, y las cruces verdes son para la componente de D polarizada ortogonalmente
a esos mismos dos haces.
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Los resultados del experimento mostraron que rotar el estado de polarizacién de R; no produce

efecto sobre el estado de polarizacién de la difraccidn, éste siempre se mantiene lineal horizontal. No
obstante, la energia de la difraccién depende fuertemente de la visibilidad del patrén de interferencia en
intensidad producido por los dos haces de grabado. Cuando las polarizaciones de ambos haces de grabado
son paralelas (81 = 0° 0 Op1 = 180°), la visibilidad de las franjas de interferencia es maxima, al igual que la
modaulacién inducida en la absorcidon y refraccidon del medio, por lo tanto, la energia de difracciéon también
es maxima. En el otro caso extremo, cuando las polarizaciones de los haces de grabado son ortogonales
(Br1 =90° 0 O, = 270°), el patron de interferencia en intensidad desaparece y también la difraccidn, a
pesar de que existe una modulacién méxima del patrén de interferencia en polarizacion (figura (9)). Al
resto de dngulos ocurren situaciones intermedias entre los dos casos extremos. Sin embargo, puesto que
nunca se genera otra componente de polarizacion, el estado de polarizacion de la difraccion nunca cambia,

solo su energia.

En la figura 20 se puede ver el resultado de rotar el estado de polarizacion del haz de grabado R,
con respecto al estado de polarizacidn de los otros dos haces incidentes. Los datos muestran que en esta
configuracién, el estado de polarizacion del haz difractado va cambiando a medida que se gira la
polarizacidn del haz de grabado R,. Por si solos, estos datos no permiten conocer si la polarizacién de la
difraccion Unicamente va rotando o si va pasando de un estado lineal a eliptico, luego a circular y viceversa.
Por medio de un experimento adicional y también por medio de los calculos numéricos, se encontré que
las dos componentes de polarizacion de la difraccidon estan en fase. Estd informacién nos permitié saber
que la polarizacion de la difraccidn se mantiene lineal pero va girando en funcidn de la rotacién de la

polarizacidn del haz de grabado R,.

Un aspecto muy remarcable de estos resultados es que cuando los haces de grabado son
ortogonales (fz, = 90° 0 B, = 270°), la difraccidn estd presente y posee un estado de polarizacidn
completamente ortogonal al haz de prueba, a pesar de que no existe un patron de interferencia en
intensidad, ya que las polarizaciones de los dos haces de grabado de la rejilla son ortogonales. El resultado
es muy diferente al del experimento anterior en donde la energia de difraccidn fue nula para la misma
condicidn (en cuanto a la polarizacién relativa entre los haces de grabacidn). La razén de tal diferencia sera
discutida mas adelante, en esta misma seccién. Dado que no existe modulacién espacial de la intensidad
incidente entonces no se genera una rejilla de difraccidn por la variacion espacial de la absorcidn, asi que

la Unica rejilla generada es de fase.
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Figura 20. Energia de las componentes de polarizacion del haz difractado D en funcién de la rotacién 85, del estado
de polarizacién del haz de grabado R,. Las marcas indican los datos experimentales y las lineas continuas los
resultados numeéricos. Los circulos azules corresponden a la componente de D polarizada paralelamente tanto al haz
de prueba como al haz de grabado R, y las cruces verdes son para la componente de D polarizada ortogonalmente
a esos mismos dos haces.

Rotar el estado de polarizacion del haz de prueba produce una situacion intermedia entre las dos
configuraciones anteriores, véase figura 21. La componente de polarizacién paralela de la difraccion se
comporta de forma similar que en los dos casos previos. La diferencia es con la componente de
polarizacidon ortogonal, ésta se genera pero muy débil, su energia es 16 veces menor que en el caso
anterior. Asi que a pesar de que el estado de polarizacidn de la difraccion se rota en funcién de 8, y llegue
a ser completamente ortogonal a la polarizacién del haz de prueba, la energia de difraccion decrece mucho

hasta casi desaparecer.

Para comprender la razén de las diferencias en la generacién de la componente de polarizacidn
ortogonal de la difraccion ante las variaciones de 8z4, 8z, ¥ Op, se recurrio al sistema de ecuaciones (117),
el cual describe la evolucidn de las componentes de polarizacién de la luz en el DFWM. Al analizar dicho

sistema se encuentra que el término R,RyA, de la ecuacion 117.4 es el Unico que contribuye a la

. . N aD
generacion de la onda difractada con polarizacién ortogonal D, de tal forma que 6_zy [od RxR;Px. A

continuacion mostramos que este término es el responsable de las diferencias en la generacién de D,, ante

los cambios de Oz, Ors Y Op.
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Figura 21. Energia de las componentes de polarizacidn del haz difractado D en funcién de la rotacién 8, del estado
de polarizacion del haz de prueba. Las marcas indican los datos experimentales y las lineas continuas los resultados
numeéricos. Los circulos azules corresponden a la componente de D polarizada paralelamente tanto al haz de
grabado R, como del haz de grabado R, y las cruces verdes son para la componente de D polarizada ortogonalmente
a esos mismos dos haces.

Sabemos que el proceso de DFWM requiere de condiciones de empatamiento de fases entre el
haz de prueba y el haz difractado. Para lograr tal condicidn se necesita que el haz de prueba incida en el
angulo de Bragg para satisfacer la condiciéon de Bragg (ecuacion (109)). Lo anterior es efectivamente
suficiente en el régimen escalar del DFWM. Sin embargo, en esta version vectorial, dados los resultados
previamente presentados, se necesita también considerar que el proceso de DFWM es anisotrépico. Asi,
el empatamiento de fases entre el haz de prueba y la componente de polarizacién ortogonal del haz
difractado solo se logrard para ciertas combinaciones de los estados de polarizacion de los haces

participantes en el DFWM.

Para validar lo anterior nos apoyaremos en el diagrama de la figura 22. En particular, la primera
representacion (figura 22.a) corresponde a la configuracién utilizada para obtener los resultados de la

figura 19. Aqui cuando la polarizacidn del haz de grabado R; es ortogonal a la polarizacion de R, y de P,
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Figura 22. Diagrama de vectores de onda para explicar la asimetria en la difraccién de la componente ortogonal D,,,
al rotar la polarizacion de la onda de grabacién en a) 6z, =90° y b) 8z, = 90°. Donde: K es el vector de onda de |a
rejilla; Krixy Y Kraxy son los vectores de onda de las componentes de polarizacion de los haces R; y Ry,
respectivamente; la notacién x y y corresponden a la componente paralela y ortogonal, respectivamente; Kp, es el
vector de onda de la componente de polarizacion paralela del haz de prueba y K, es el vector de onda del haz
difractado con polarizacién ortogonal.

es decir, cuando g =90° y O, = 8p = 0°. La energia de la componente de polarizacidn ortogonal de Ia
difraccion es nula (D,, = 0). Escribiendo en funcion del vector de onda de la rejilla K;; a las componentes

de polarizacién de los haces participantes en el DFWM, se tiene que: la componente de polarizacion

1

paralela de la onda de prueba es P, « e2z9x*

y la ortogonal es P, = 0; la componente de polarizacion

1.
paralela del haz de grabado 1 es R,, =0y laortogonales Ry, < e~ z*Kgx*; |]a componente de polarizacién

Lik g aDy *
paralela del haz de grabado 2 es R,, « e2"°9*" y |a ortogonal es R,,, = 0. Con lo cual <5 & RyRy P,

3

ezik.gxx

. Este resultado indica que la onda difractada no se encuentra empatada en fase con la onda de
prueba. Por lo tanto, en el régimen de difraccion de Bragg y bajo esta configuracion de polarizaciones, la
componente de polarizacién ortogonal de la difraccién no se genera. Tal como lo muestran los resultados

numéricos y experimentales de la figura 19.

El segundo diagrama (figura 22.b) se ejemplifica la configuracién utilizada para obtener los
resultados de la figura 20, cuando la polarizacién del haz de grabado R, es ortogonal a las polarizaciones
de R, y de P, es decir, 8z, =90°y Op1 = 8p = 0°. En este caso la energia de la componente de polarizacidn
ortogonal de la difraccion es maxima y la paralela es nula. De nuevo, escribiendo las componentes de

polarizacidn de los haces participantes en el DFWM en funcién del vector de onda de la rejilla se tiene que:

1.
la componente de polarizacién paralela de la onda de prueba es P, o« e29** y |a ortogonal es P, =0;la

1.
componente de polarizacién paralela de la onda de grabado 1 es Ry, « e~ zKox* y |a ortogonal es Ryy =

0; la componente de polarizacion paralela de la onda de grabacion 2 es R,y = 0y la ortogonal es R,
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5 aD _1;
e2’®9x* Con lo cual 6_zy X RyRyP, < e 2'K9x* entonces la onda generada (Dy) se encuentra empatada

en fase con la onda de prueba. Lo cual se muestra numérica y experimentalmente en la figura 20.

Siguiendo el analisis previo y aplicandolo al caso cuando la polarizacién del haz de prueba es
ortogonal a la polarizacidn de ambos haces de grabado, es posible ver que solo una pequefia componente
del vector de onda del haz de prueba se encuentra empatado en fases con la componente ortogonal de
polarizacién de la difraccion. Como consecuencia, un haz débil con polarizacion ortogonal sera difractado.
Ademds de la asimetria en la difraccion (6, respecto a 6g,), el término R, R; P, es también responsable
de que la componente de polarizacidn ortogonal de la difraccién no se genere cuando alguna de las dos
ondas de grabacion posee el mismo estado de polarizacion que la onda de prueba. En este caso, el término
IR, |%A, del sistema de ecuaciones 117 es responsable por la generacién de la componente paralela de
polarizacidn del haz difractado. Lo cual produce los resultados numéricos y experimentales de las figuras

19,20y 21 cuando By = O, = 6p =0° 0 180°.

De la ecuacién 117.4 se puede ver que el término que hemos estado analizando, RxR;Ax, se
encuentra multiplicado por el factor &, el cual representa la birrefringencia inducida. Asi que la generacion
de la componente de polarizacion ortogonal de la difraccion D,, se debe también a este parametro no
lineal. Por lo tanto, si no se indujera anisotropia en la refraccién no lineal, la difraccién polarizada
ortogonalmente a la prueba no se generaria. Lo cual concuerda con el reporte de Torres-Torres y
Khomenko (2005) para el mezclado de ondas con autodifraccién (régimen de Raman-Nath), en donde la

birrefringencia inducida en un medio Kerr fue responsable de modificar la polarizacién de la difraccidn.

Ya que el factor no lineal de birrefringencia inducida 8’ es primordial para la generacién de D,, se

midié el cociente de la energia difractada maxima con polarizacién ortogonal entre la energia difractada

Dy (6r2=90°)

madxima con polarizacidn paralela, es decir p = Do By =0%)’
x\YR2—

en funcién de las energias de los haces de

grabado (Er; ¥ Eg,) vy del haz de prueba (Ep). Los resultados se muestran en la figura 23, de donde se
puede ver que la razén p parece saturarse en 0.8. Energias menores fueron utilizadas pero p es muy bajo,
energias mayores no fueron utilizadas por estar cerca del umbral de ablacién del medio. Consideramos

que la saturacion de p se debe a la saturacién de §'.
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Figura 23. Razdn de la energia difractada maxima con polarizacién ortogonal a la energia difractada mdxima con
polarizacién paralela, en funcién de las energias de los haces de grabado (Eg; y Er,) y del haz de prueba (Ep).

6.5 DFWM resuelto en tiempo y dependiente de los estados de polarizacion e
intensidades de los haces incidentes

Ya que las rejillas generadas en el semiconductor durante el proceso del DFWM pueden tener origenes
fisicos diferentes, en esta seccidn se analiza el tiempo de vida de las rejillas en funciéon de la polarizacién e
intensidad de los haces incidentes. Ademas de inferir los mecanismos fisicos no lineales responsables por
el DFWM. Los resultados que se presenten a continuacidon permiten conocer la contribuciéon de cada

mecanismo a la difraccién y el tiempo de respuesta del material.

En la figura 24 se muestran los resultados de medir la energia de difraccién en funcién del retraso
del pulso de prueba con respecto a los pulsos de grabado de la rejilla y para diferentes energias de estos
ultimos. Los estados de polarizacion fueron paralelos (lineales). En general se pueden apreciar dos
comportamientos, el primero consta de un rdpido crecimiento de la energia de difraccién hasta un valor
pico, seguido de un rapido decremento que no llega a extinguirse cuando el segundo comportamiento
aparece; un lento decaimiento. A bajas energias de los haces de grabado, del a) al c), la respuesta rapida
posee un perfil temporal que concuerda bien con las trazas de autocorrelacién de los pulsos incidentes,
solo que comprimido en el tiempo por un factor de ~+/3. Mientras que la respuesta lenta tiende a
extinguirse alrededor de 1 ns, lo cual concuerda con el tiempo de relajacidn de electrones excitados de la
banda de conduccidn en un semiconductor de CdTe. A medida que se aumenta la energia de los haces de
grabado, se puede apreciar que la respuesta lenta tiende a prolongarse mas en el tiempo, tardando mas
en decaer. Las flechas verdes en la figura 24 marcan el punto en el cual la energia de difraccién de la

respuesta lenta empieza a decaer. No obstante, para las energias mas altas; d) y e), pareciera que la
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Figura 24. Energia de difraccién en funcion del retraso del pulso de prueba respecto a los pulsos que graban la rejilla,
para cinco diferentes energias de los haces de grabado y los tres estados de polarizacion de los haces incidentes
paralelos entre si. Las marcas corresponden a los datos experimentales y las lineas son los ajustes realizados.

respuesta lenta desaparece, pero no es asi, para verificarlo se colocaron las 5 mediciones en una misma
grafica con la escala vertical (energia de difraccién) logaritmica; figura 25. En esta grafica se puede apreciar
que la tasa de aumento de la energia de la respuesta rapida es mayor que para la respuesta lenta, la cual
tiende a la saturacién. Adicionalmente, los circulos rojos en las figuras 24 b), 24 c) y 25 sefialan un pequefio
valle en la transicién de la respuesta rapida a la lenta. También es importante notar la distorsién del perfil

temporal de la respuesta rdpida ante la energia mas alta que se utilizé (figura 24 e) y figura 25).

Para continuar con el andlisis, se repitieron los experimentos anteriores pero rotando 90° el estado
de polarizaciéon del haz de grabado R,, quedando asi polarizado ortogonalmente tanto al haz de grabado
R, como al haz de prueba. Con lo cual se evita la modulacién espacial de intensidad y por lo tanto se inhibe
la induccién de la rejilla producida por la modulacidn espacial de la TPA. Los resultados se muestran en la
figura 26, en los que se solo se manifiesta la respuesta rdpida. Esto nos confirma que la respuesta lenta en
la difraccion es producto de una rejilla de densidad de portadores, generada por la TPA. Estos resultados
también muestran que el perfil temporal de la respuesta rapida concuerda con la traza de autocorrelacién
temporal de los pulsos incidentes, independientemente de la energia de los haces de grabado. Otro dato
interesante que la figura 26 e) y 24 e) muestran, es el adelanto del valor pico de la difraccién y en general

del perfil de la respuesta rdpida; hay un corrimiento temporal de la respuesta hacia tiempos negativos, el
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Figura 25. Representacion en escala logaritmica de todos los datos de la figura 24.

maximo ya no esta centrado a el tiempo cero que indica traslape temporal completo del haz de prueba
con los haces de grabado. En estos datos, el maximo de difraccién se presenta aproximadamente a -20 ps.

El motivo de este adelanto sera presentado en la siguiente seccién.
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Figura 26. Energia de difraccién en funcién del retraso del pulso de prueba respecto a los pulsos que graban la rejilla,
para cinco diferentes energias de los haces de grabado. Los estados de polarizacién del haz de grabado R, y del haz
de prueba fueron paralelos, mientras que la polarizacién del haz de grabado R, fue ortogonal a la de los primeros
dos haces. Las marcas corresponden a los datos experimentales y las lineas al ajuste realizado a través de la
autocorrelacion del perfil temporal de los pulsos incidentes.
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El siguiente pas6 también consistido en medir la energia de difraccidon en funcion del retraso del

haz de prueba pero manteniendo paralelos los estados de polarizacién de los haces de grabado y rotando
90° el estado de polarizacién del haz de prueba. Los resultados aparecen de color rojo en la figura 27, en
los cuales se puede apreciar que la respuesta rapida se suprime y Unicamente aparece la respuesta lenta.
La cual aumenta hasta que el pulso de prueba practicamente deja de traslaparse temporalmente con los
dos pulsos de grabado de la rejilla, a partir de este punto empieza la relajacidn de la rejilla de densidad de
portadores y por lo tanto el decaimiento de la energia de difraccion. Los datos en color azul y negro que
acompafian a los datos en rojo, corresponden a los datos previos de esta seccion, con la finalidad de
visualizar en una misma figura los tres casos de variacién de polarizacion para tres de los resultados previos

mas representativos. Estos datos proporcionan la contribucidn a la difraccién por cada rejilla.

Tras analizar tanto estos resultados como la teoria presentada en el marco tedrico de esta tesis,
estamos en posibilidades de inferir lo siguiente. Cuando los tres haces incidentes se encuentran co-
polarizados, se generan dos tipos de rejillas; de fase y de transmitancia. Las contribuciones de ambos tipos

pueden ser separadas variando las polarizaciones de los tres haces incidentes. Haces de grabado
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Figura 27. Energia de difraccion en funcion del retraso del pulso de prueba respecto a los pulsos que graban la rejilla,
para tres diferentes energias de los haces de grabado. Los datos en color negro, azul y rojo fueron obtenidos cuando
los tres estados de polarizacidon son paralelos, cuando las polarizaciones de R, y P son paralelos entre si pero
ortogonales a la polarizacion de R, y cuando las polarizaciones de ambos haces de grabado fueron mutuamente
paralelas pero ortogonales a la polarizacion de P, respectivamente. Las marcas corresponden a los datos
experimentales y las lineas al ajuste correspondiente.
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polarizados ortogonalmente inhiben la rejilla de transmitancia por TPA y producen una rejilla puramente
de refraccidon. En este caso, bajas energias de grabado producen también baja energia de difraccién pero
para altas energias de grabado la energia de difraccion puede llegar a ser aproximadamente el 50% de la
contribucion que generarian las dos rejillas juntas (cuando los tres haces incidentes estan co-polarizados).
Note ademas, que de acuerdo a los resultados de la seccidén 6.4, en esta configuracidon la difraccién se
encuentra polarizada ortogonalmente al haz de prueba. Cuando el haz de prueba se encuentra polarizado
ortogonalmente a los dos haces de grabado, la difraccidn se debe Unicamente a la rejilla de densidad de
portadores. De la figura 27 es facil observar que sumando la energia de difraccién producida cuando los
haces de grabado estan polarizados ortogonalmente mas la producida cuando el haz de prueba esta
polarizado ortogonalmente a los de grabado, no se obtiene la energia de difraccién generada cuando los
tres haces estan co-polarizados, es decir, sumar los datos en azul mas los datos en rojo no iguala a los
datos en negro. Esto lo atribuimos a dos razones, la primera es que la modificacidn del indice de refraccion
no lineal es mas fuerte para dos haces co-polarizados que para polarizados ortogonalmente. La segunda
razéon es que dos tipos de rejillas ultrarrdpidas estan presentes cuando los estados de polarizacion de los
tres haces son paralelos; una rejilla de fase por efecto Kerr éptico y otra de transmitancia por la TPA, ésta

ultima rejilla desaparece cuando los haces de grabado poseen polarizaciones mutuamente ortogonales.

El tiempo de vida de las rejillas ultrarrapidas es cuasi-instantdneo pero la excitacion es realizada
con pulsos de picosegundos, asi que la respuesta rdpida que se observa en la difraccién esta limitada por
la autocorrelacion de los pulsos incidentes. La rejilla de densidad de portadores depende del llenado de la
banda de conduccion y puesto que la irradiacién con pulsos ultracortos no es uniforme en el tiempo,
entonces el llenado es proporcional a la integral del perfil temporal de intensidad de los pulsos. Una vez
que la excitacion por los haces de grabado cesa, el decaimiento de los electrones excitados produce la
disminucién de la difraccion y el subsecuente borrado de la rejilla. Considerando estos hechos, se efectud
un ajuste de los datos experimentales de las figuras de esta seccidn. Asi, las lineas continuas que aparecen
junto a los datos experimentales corresponden a ajustes realizados a través de la autocorrelacion del perfil
temporal de intensidad de los pulsos incidentes mas la integral de dicha autocorrelacidon y la suma es

ponderada por una funcidn exponencial decreciente en el tiempo.

Dado que en los experimentos previos, la energia del haz de prueba siempre se mantuvo
constante, se optd por aumentar la energia del haz de prueba a 600 pJ y repetir los experimentos para
analizar al proceso de DFWM de una manera mas completa. Los resultados se encuentran en la figura 28.
De donde es posible notar que casi todas las manifestaciones encontradas anteriormente se repiten, a

excepcion de la razén entre la energia de difraccion maxima para haces de grabado polarizados paralelay
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Figura 28. Resultados obtenidos similarmente a los de las figuras 24 y 26, la Unica modificacién fue el aumento en la
energia del haz de prueba.

ortogonalmente. Dicha razén en funcidn de las energias incidentes sigue el comportamiento dado por los
resultados de la figura 23. Dentro de los resultados mas remarcables de la figura 24 que se repiten en la
figura 28, se encuentran los minimos en la transicién de la respuesta rdpida a la lenta, los cuales se
presentan a las dos mismas energias para los haces de grabado. La razén probable de la aparicidn de este

minimo serd expuesta en la siguiente seccion.

Un resultado muy interesante que se muestra en los resultados de esta seccion pero que no se
habia comentado, es que para energias grandes de los haces de grabado la energia del haz difractado llega
a ser mayor que la del propio haz de prueba. Asi que posiblemente se originé un proceso de amplificacion
de la difraccidn por los haces de grabado. Con el objetivo de verificarlo, en la siguiente seccidon se muestran

los resultados de los experimentos realizados para tal fin.

6.6 Transferencia de energia en el mezclado de cuatro ondas

Los resultados de la seccion anterior proporcionaron evidencia de una cierta amplificacion en el mezclado
degenerado de cuatro ondas. Con el objetivo de identificar el proceso responsable de tal amplificacidn, se

midié la energia transmitida por el CdTe para cada uno de los cuatro haces en el DFWM en funcién de las
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energias de los tres haces incidentes. La configuracién de caja frontal para realizar el mezclado permite
realizar dichas mediciones de una forma muy sencilla puesto que cada uno de los haces se encuentra
separado espacialmente a la salida del CdTe. Los tres pulsos incidentes estuvieron polarizados

paralelamente (lineales horizontales) y se mantuvieron traslapados en el tiempo.

Los datos de la figura 29 a) muestran lo que parece ser el efecto de absorcién no lineal en el haz
de grabado R; inducido por la energia del haz de prueba P, ya que se origina un decremento en la
transmitancia de R; a medida que la energia incidente de P aumenta. Sin embargo, al examinar los
resultados de la figura 29 b) es notable que la influencia de la energia de P sobre la transmitancia de R,
no es tan fuerte como en el caso previo. La figura 29 c) muestra la transmitancia de P en funcidn de su
propia energia incidente y para cinco conjuntos de energia de ambos haces de grabado. De estos datos
resulta claro que la energia de los haces de grabado afecta la energia del haz de prueba, no solo en pérdidas
sino también en ganancias. A manera de referencia y comparacion, la linea continua en la figura 29 c) fue
graficada a partir de la ecuacion (56) y corresponde a la transmitancia del haz de prueba experimentando
Unicamente absorcién no lineal. Vale la pena aclarar que para esta traza no se considera la parte de la
energia que deberia ser difractada por la rejilla generada por ambos haces de grabado, la cual, de acuerdo
a la figura 29 d), es una cantidad considerable. Los datos en la figura 29 c) muestran que el haz de prueba
tiene que ser amplificado por los haces de grabado, puesto que no solo compensa sino también supera las

pérdidas de energia debidas tanto a la absorcién no lineal como a la difraccién.

Ya que el haz difractado proviene del haz de prueba difractdndose en la rejilla que generan los
haces de grabado, presentamos la energia del haz difractado en términos de eficiencia de difraccién para
comparar mas facilmente con los resultados previos. La eficiencia de difraccién se define como el cociente
entre la energia del haz difractado Ep, y la energia del haz de prueba Ep (np = Ep/Ep). La dependencia de
la eficiencia de difraccién np con la energia incidente del haz de prueba es presentada en la figura 29 d)
para cinco conjuntos de energia de los haces de grabado. La linea continua en esta figura es la misma que
la presentada en la figura 29 c) y es una referencia para mostrar que en algunos casos la energia difractada
es comparable o incluso mayor que la energia que deberia tener el haz de prueba si éste solo fuera
afectado por absorcién no lineal. De estos resultados también podemos ver que la eficiencia de difraccion
mejora si simultdaneamente se aumenta la energia de los haces de grabado y se disminuye la energia del

haz de prueba.
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Figura 29. Transmitancia del haz de grabado R, del haz de grabado R,, del haz de prueba P vy la eficiencia de
difraccién np, a), b), ¢) y d), respectivamente, en funcién de la energia incidente del haz de prueba P y para cinco
conjuntos de energia de los haces de grabado. Las marcas corresponden a los datos experimentales y la linea
continua a la teoria aplicada.

No se observaron otros 6rdenes de difraccidén en todos estos experimentos, lo cual indica que la
energia de los haces incidentes no es desviada hacia otras direcciones y, por lo tanto, la Unica rejilla que
se induce es debida a la interferencia de los llamados haces de grabado. En la figura 30 se encuentra la
confirmacidn de que una parte de la energia incidente al medio es absorbida de forma no lineal y el resto
se encuentra distribuida entre los cuatro haces de salida. Los datos experimentales que se muestran
corresponden a la suma de las energias de los cuatro haces a la salida del CdTe. Los ajustes realizados se
efectuaron a través de la misma expresidon matematica, ecuacion (56), utilizada para los experimentos de
un solo haz con los que se determiné el coeficiente de absorcidn no lineal por TPA, solo que esta vez se

considerd ademas el efecto de la modulacion cruzada de la absorcidn no lineal.
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Figura 30. Transmitancia total en funcion de la energia incidente de P y para cinco conjuntos de energia de los haces
de grabado. Las marcas corresponden a los datos experimentales y la linea continua al ajuste tedrico.

La evidencia encontrada en estos experimentos permite inferir que el haz de prueba tiene que ser
amplificado por los haces de grabado y simultdneamente ser difractado. Asi que se propone modelar la
interaccion entre P y R, y entre P y R, como el acoplamiento de dos ondas con transferencia de energia
transitoria (TET), que matematicamente se expresa por la ecuacidn (106). Esta ecuacion fue usada para
trazar las lineas continuas en las figuras 29 a) y 29 b). Las diferencias en las pendientes de las trazas
mostradas entre estas dos figuras radican en la ponderacion que se les da a las energias de los haces
incluidas en el parametro Aa de la ecuacién (106). En las trazas de la figura 29 a) este pardmetro es
proporcional a la suma 0.3ER; + 0.25Ep y para las de la figura 29 b) es 0.3ER, + 0.08Ep. Existen algunas

desviaciones entre los datos experimentales y las lineas tedricas, cuya razén aun no es clara.

El CdTe es un medio dptico usualmente utilizado en dptica fotorrefractiva dada la magnitud de su
efecto. Asi que con la finalidad de identificar una posible contribucién a la TET por el efecto fotorrefractivo,
se llevaron a cabo experimentos tipicos de la dependencia de intensidad en un mezclado de dos ondas
para dos diferentes orientaciones del medio, difiriendo en 180° en torno a la bisectriz de los dos haces
(Petrovic et al., 1991). Estos experimentos se llevaron a cabo tomando ventaja del arreglo experimental
del mezclado de cuatro ondas, el Unico cambio fue que se bloqued el haz de prueba para asi solo tener
dos haces. El experimento esencialmente consiste en monitorear la energia de un haz débil transmitido
por el medio a medida que se aumenta la energia de un haz fuerte. Como se puede apreciar en la figura

31, no se encontraron diferencias entre los resultados obtenidos para las dos orientaciones de la muestra,
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por lo tanto, no hay contribucion detectable del efecto fotorrefractivo a la TET, a pesar de que el CdTe es
un material fotorrefractivo. Esto se puede deber a la naturaleza policristalina de la muestra; el vector
electro-dptico a través del cual se manifiesta el efecto fotorrefractivo debe estar orientado aleatoriamente
para cada grano y en promedio anularse. Adicionalmente, en la figura 31 se puede observar que al ir
aumentado la energia del haz fuerte, la energia transmitida del haz débil disminuye por la absorcién no
lineal inducida por el haz fuerte hasta que la TET empieza a compensar y superar al efecto de la absorciéon

no lineal.

Dados los resultados presentados en la seccidon previa y puesto que los experimentos que
produjeron los resultados de esta seccidn fueron llevados en traslape temporal completo, atribuimos la
difraccidn a dos tipos de rejillas, una es de fase debida a la refraccidn no lineal por la polarizacién de los
electrones de enlace (efecto Kerr éptico electrdénico) y la otra es una rejilla de transmitancia por la TPA.
Como ya se menciond, la respuesta del material para ambos mecanismos no lineales es muy rapida, del
orden de 10 s, lo cual es practicamente instantaneo para los pulsos utilizados de picosegundos. No
obstante, no se produce TET por rejillas de fase en materiales Kerr con respuesta instantdnea. Sin
embargo, en condiciones resonantes de TPA, la refraccién no lineal puede tener un tiempo de respuesta
finito debido a un coeficiente de amortiguamiento en la susceptibilidad éptica compleja de tercer orden
(Sutherland, 2005). Por lo tanto, en las condiciones experimentales en que se realizaron los estudios de
esta seccidn, consideramos que la TET se origina por ambos tipos de rejillas. Lo cual se valida por medio
de los resultados presentados en las figuras 27 c) 28 d) ya que hay mayor energia difractada que en el haz

de prueba aun cuando solo se induce una rejilla de fase.
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Como ya se menciond, ademas del tiempo de vida finito de la no linealidad del medio, también se
requiere que los pulsos participantes en el mezclado de ondas posean frecuencias diferentes para que se
origine la TET. En nuestro caso usamos la versién degenerada del mezclado de ondas (todas las frecuencias
iguales). Asi que la TET que estimulamos en este trabajo debe ser mediada por una modulacion temporal
de la frecuencia de los pulsos participantes en el mezclado. En algunos laseres de pulsos ultracortos con
amarre de modos, los pulsos emitidos pueden poseer modulacién temporal de su frecuencia
(coloquialmente conocida como chirp). Asi que con el objetivo de determinar si la TET estimulada en
nuestros experimentos fue mediada por un chirp intrinseco del laser o inducido no linealmente por el
mismo medio (automodulacidén y modulaciéon cruzada de la fase), efectuamos mediciones tipicas de
autocorrelaciéon interferométrica (Walmsley y Dorrer, 2009) a los pulsos incidentes. Nuestros resultados
no mostraron modulacion temporal de la frecuencia en los pulsos incidentes al medio. Por lo tanto, las no

linealidades del CdTe son responsables por la dependencia temporal de la fase requerida para la TET.

Las intensidades incidentes de ambos haces de grabado fueron iguales entre si para todos los
experimentos de DFWM ya presentados en esta tesis. No obstante, este equilibrio fue roto para investigar
si la eficiencia de difraccidn podria ser incrementada a través de la TET. Se suministrd a su vez una mayor
energia o al haz de grabado R, o al haz de grabado R,. Comparando cuando ambas energias fueron iguales,
la eficiencia de difraccidon no mejoré en ninguno de esos dos casos. No obstante, una mayor energia en R;
produce una mejor eficiencia que en el caso donde la energia de R, es mayor, lo cual es obvio dados los
resultados encontrados para la TET (figura 29 a) vs. figura 29 b)). Finalmente, en la figura 32 presentamos
la eficiencia total ny del DFWM. A la cual definimos como la razén entre la energia de difraccién y la suma
de las energias de los haces incidentes (nr = Ep/(Ep + Eg1 + Egry)). A pesar de que se obtuvieron
eficiencias de difraccion mayores al 300%, la eficiencia total no superd el 7%, ya que se requieren de

energias de grabado altas para inducir tales eficiencias de difraccion.

En experimentos tipicos de mezclado de dos ondas en materiales como el CdTe, el retraso relativo
entre un pulso laser intenso (bombeo) y otro débil (prueba) han puesto de manifiesto que el haz débil
gana energia cuando éste llega antes que el pulso de bombeo y pierde energia, cediéndola a al bombeo,
cuando llega después (Frey et al., 1997). La figura 33 a) muestra un ejemplo de esta dependencia. La
ganancia de energia del haz débil para tiempos negativos (la prueba precediendo al bombeo) puede ser
interpretada notando que el pulso de prueba interfiere solo con una parte del frente del pulso de bombeo
(figura 33 b)), generando una rejilla que difractara en la direccidén de la prueba gran parte del haz de
bombeo, ya que la mayoria de su energia se encuentra disponible para difractarse y transferirse al pulso

de prueba (Valley et al., 1988). En la figura 33 c) se puede notar el efecto que la TET puede producir sobre
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de los haces de grabado.

la dependencia temporal del haz difractado en un mezclado degenerado de cuatro ondas. Esencialmente,
la TET produce que la transmitancia sea positiva (ganancia) para tiempos negativos y negativa (pérdidas)

para tiempos positivos. Lo cual explica los minimos que se presentan en las figuras 24, 25y 28, asi como

1.5¢ a) b)
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Figura 33. a) Dependencia temporal tipica para la transmitancia del pulso de prueba cuando en un mezclado de dos
ondas se estimula la TET. b) Cuando el pulso de prueba precede al de bombeo, solo una parte del borde frontal del
pulso de bombeo interfiere con el de prueba, dejando disponible la mayor parte de la energia del pulso de bombeo
que sera transferida a la prueba, lo cual se manifiesta como un aumento de la transmitancia para tiempos negativos
(a)). Correccion a través de a) de la dependencia temporal de la difraccién en un DFWM.
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también el corrimiento temporal del maximo de difraccion hacia tiempos negativos. De hecho, la traza de
la figura 33 c) se ajusta muy bien a los datos experimentales de la figura 24 b). Dado que la forma de la
traza de la figura 33 a) depende de los cambios de refraccion y absorcidén dependientes de la intensidad,
el minimo encontrado en la dependencia temporal del DFWM estard presente solo para ciertas energias
de los haces incidentes. Hasta el momento no hemos encontrado una explicacion para el ensanchamiento

de la respuesta rapida encontrado para energias de grabado altas.
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Capitulo 7. Conclusiones

En este capitulo se presentan las conclusiones derivadas de la investigacidn realizada para el presente
trabajo de tesis. La investigacidn consistio en estudiar tedrica y experimentalmente el proceso de
mezclado degenerado de cuatro ondas en un material policristalino con absorcién y refraccién no lineal.
El estudio considera tanto la versién escalar como vectorial del DFWM resuelto en tiempo y dependiente
de laintensidad. El desarrollo de la investigacion reportada en este trabajo condujo al logro de los objetivos
planteados inicialmente. Se logrd investigar el estado de polarizacion del pulso difractado en funcién de
los estados de polarizacién e intensidades de los pulsos incidentes. Se estudid la eficiencia de difraccién
en funcidn de las intensidades y de los estados de polarizacidn de los pulsos incidentes. Se encontraron
las contribuciones de las rejillas de amplitud y de fase al DFWM, asi como los procesos fisicos involucrados
en la generacidn de estas rejillas dindmicas. Enseguida se presentan las conclusiones que fueron obtenidas

a partir de la investigacion realizada.

Es posible controlar el estado de polarizacion del pulso difractado a través de la polarizacion de
solo uno de los dos pulsos de grabado. La polarizacién de la difraccién sigue al estado de polarizacién de
este haz de control. Mientras que la polarizacion del otro haz de grabado no modifica en lo absoluto al
estado de polarizacion de la difraccion. Asi pues, existe una fuerte y clara diferencia en la dependencia de
la polarizacién de la difraccion con las polarizaciones de ambos pulsos de grabado. Tal diferencia se debe
a las condiciones de empatamiento de fases entre las componentes vectoriales de la polarizacion de los
haces participantes en el DFWM. La polarizacién del haz de prueba también modifica la polarizacién del
haz difractado pero mucho menos eficientemente que el correspondiente haz de grabado. Un

empatamiento de fases pobre es responsable de esta situacidon poco eficiente.

También se ha mostrado que una cierta configuracidn entre los estados de polarizacién de los
haces participantes en el mezclado de cuatro ondas permite generar un pulso difractado con un estado de
polarizacion completamente ortogonal al de la prueba. La birrefringencia que se induce en el medio es
responsable de la generacion de tal componente ortogonal. Por lo tanto, la rotacion de la polarizacion de
la difraccién se lleva a cabo por medio de la birrefringencia inducida. Las energias de las dos componentes
vectoriales de la polarizacién de la difracciéon dependen de las intensidades incidentes, al igual que la razén
entre las maximas energias posibles para las dos componentes, aunque se satura alrededor de 0.8.

Posiblemente se deba a la saturacién de la birrefringencia inducida.

Tres diferentes rejillas de difraccidon dinamicas son responsables de la difracciéon en el DFWM en

CdTe policristalino irradiado con pulsos de picosegundos a 1064 nm a baja frecuencia de repeticion (1 Hz).
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Dos rejillas son de fase y una es de transmitancia. Una de las rejillas de fase se debe al efecto Kerr
electrénico (no linealidad en la polarizacidon del medio por los electrones de enlace) y la otra se debe a la
generacion de portadores libres por la TPA. La primera rejilla posee un tiempo de respuesta ultrarrapido
(décimas de femtosegundo) y la segunda rejilla es lenta, su tiempo de relajacion se encuentra alrededor
de 1 nanosegundo. La tercera rejilla es de transmitancia y se debe a la propia TPA, su tiempo de respuesta
es del mismo orden que la rejilla Kerr electrénica. A través de diferentes combinaciones en los estados de
polarizacidn de los haces incidentes es posible discriminar entre las diferentes rejillas inducidas en el

proceso del DFWM.

La energia de la difraccidn por parte de la rejilla de densidad de portadores tiende a saturarse al
incrementar la intensidad de los pulsos incidentes, lo cual no sucede con las rejillas rapidas, ya sean de
transmitancia o de fase. Para estas rejillas la energia difractada sigue aumentando al incrementar las
intensidades de los haces de grabado. Las contribuciones a la difraccidn por parte de las rejillas rdpidas de
transmitancia y de fase son de diferente magnitud. La rejilla de fase domina para bajas intensidades en los
haces de grabado, mientras que para altas intensidades la rejilla de transmitancia contribuye mas.
Dependiendo de las energias utilizadas, la contribucion de las rejillas generadas con haces de grabado
polarizados ortogonalmente puede ser comparable con la de aquellas que se inducen con haces de

grabado co-polarizados.

Se generd transferencia de energia transitoria entre los pulsos del mezclado degenerado de cuatro
ondas en el régimen de difraccidon de Bragg. Solo uno de los dos haces de grabado transfiere energia al haz
de prueba, energia que simultdneamente es difractada. La disminucidn de la transmitancia del otro haz de
grabado ante el aumento de la energia incidente es practicamente absorcién no lineal y no TET. Debido a
la TET la energia difraccion llega a ser mayor que la energia incidente del propio haz de prueba. Lo cual se
traduce en eficiencias de difraccion mayores al 300%. Eficiencias tan altas ocurren para energias incidentes
bajas en el haz de prueba pero energias altas en los haces de grabado. La TET fue manifestada desde los
estudios del DFWM resuelto en el tiempo, a través del desplazamiento hacia tiempos negativos del valor
maximo de la energia difractada y también por medio de la aparicién de un minimo para tiempos positivos
cercanos al cero. La TET que se estimuld en el DFWM se debe a dos aspectos. El primero corresponde a la
capacidad del medio de modular en el tiempo las fases de las ondas involucradas, por medio de efectos

Opticos no lineales. El segundo aspecto se debe a la respuesta temporal finita del medio.

Nuestros resultados muestran una tendencia a la posibilidad de generar mayores amplificaciones
del haz de prueba y por lo tanto eficiencias de difraccién mas altas, al utilizar energias menores en el haz

de prueba. Ya no es viable aplicar mayores energias en los haces de grabado puesto que el umbral de dafo
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ya esta cerca de las energias mas altas que se utilizaron. El proceso de absorcion no lineal es considerado,
usualmente, como un efecto adverso para muchas aplicaciones, sin embargo, hemos mostrado que las
rejillas de transmitancia que se generan por la TPA permiten la TET y entonces una amplificacion de haces
débiles, lo que en nuestro caso se tradujo en altas eficiencias de difraccidon. A pesar de que el tiempo de
respuesta del efecto Kerr electronico es muy corto (~fs); instantaneo para pulsos de picosegundos, las
rejillas de refraccidn producto de dicho efecto son capaces de generar TET dado que las condiciones de
irradiacién al CdTe hacen que el medio se encuentre en resonancia (TPA) y asi el tiempo de respuesta
electrénica se vea afectado por un coeficiente de amortiguamiento que hace que la respuesta sea finita.
Dados los resultados del estudio del DFWM resuelto en tiempo, el tiempo de respuesta del efecto Kerr

electrénico modificado debe ser comparable a la duracién temporal de los pulsos utilizados.

Los efectos de ambos haces de grabado sobre la difraccidon se complementan entre si, pues uno
de los dos es el responsable de amplificar al haz de prueba y generar eficiencias de difraccién mayores al
100%, mientras que el otro es el responsable de controlar el estado de polarizacion de la difraccién. La
razén para estas dos situaciones es el empatamiento de fases. Posibles contribuciones por el efecto
fotorrefractivo se encuentran suprimidas por la naturaleza policristalina de la muestra utilizada, asi que

esta respuesta lenta no se manifiesta.

La difraccién anisotrdpica en el mezclado degenerado de cuatro ondas en configuracion de caja
frontal utilizando CdTe policristalino a una frecuencia de irradiacidon donde la absorcidn de dos fotones se
manifieste, permite tanto un control de la polarizacién como una amplificacién de pulsos ultracortos de
forma ultrarrapida y totalmente éptica. Medios Kerr policristalinos con absorcion no lineal pueden ser una

alternativa rapida, eficiente y de bajo costo a los monocristales.

A pesar de que el mezclado de cuatro ondas ha sido estudiado desde hace muchos afios, la
investigacion realizada para este trabajo de tesis provee informacion relevante acerca del proceso que no
se habia reportado en la literatura cientifica. Ademas, se han mostrado las capacidades del uso inteligente
del mezclado de cuatro ondas para generar y amplificar pulsos ultracortos con la polarizacién deseada y
controlada épticamente de forma ultrarrapida. Los resultados obtenidos en esta tesis pueden ser la base
para el desarrollo de dispositivos fotdnicos con potenciales aplicaciones en las areas de laseres y

telecomunicaciones dpticas.
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