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Para que un proceso de conversión de ondas de una frecuencia a otra se dé eficiene
temente en un medio no-lineal, las ondas generadas en diferentes regiones del medio deben
interferir constructivamente, Debido a la dispersión del índice de refracción, las ondas ge-
neradas en diferentes regiones del medio se desfasan entre sí, por lo que algunas ondas
interfieren destructivamente, reduciendo drásticamente la conversión de una frecuencia a
otra. Una técnica para mantener la interferencia constructiva entre las ondas es la técnica
de cuasi cmpatamiento de fases, que consiste en alternar el signo del coeficiente no lineal
del medio, y por ende la fase de las ondas generadas, a lo largo de la región de interacción
entre las ondas.

En este trabajo se presenta la fabricación y caracterización de estructuras de domi-
nios ferroeléctricos invertidos periódicamente en niobato de litio para la conversión de
ondas de una frecuencia a otra mediante la técnica de cuasi empatamiento de fases. Las
estructuras fueron desarrolladas en obleas de niobato de litio de 0.5 mm de espesor me-
diante lo aplicación selectiva de campos eléctricos elevados (21 KV/mm). Se logró crear
estructuras de casi 2 cm de longitud con una periodicidad de 25 micras.

Palabras claves: Técnica de cuasi empatamiento de fases. dominios ferroeléctricos,
niobato de litio.



Abstract of the thesis of Jorge Fonseca Campos, presented as a partial requirement to
obtain the MASTER IN SCIENCE degree in OPTICS. Ensenada, Baja California,
México, January of 2000.

FABRICATION OF PERIODICALLY POLED LiNbO; STRUCTURES,

Abstract approved by: -
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ln order for a nonlinear optical process which involves a conversion from one
optical fequency to another to be efñcient, it is necessary that the waves generated in
different regions of the medium interfere constructively. Due to the dispersion of the index
of refraction, the waves generated in different regions of the medium will be out of phase.
Therefore only some of the Waves interfere constructively, Which drastically reduces the
conversion efficiency. One technique to have constructive interference between all Waves
is the technique of quasi phase matching; in this technique the sign of the nonlinear, and
therefore the phase of the waves, is periodically inverted throughout of the interaction
region. This periodìc inversion of the sign compensates the dephasing produced by the
dispersion, in such a way that all of the wavcs interfere constructively.

In this work we present the technique of fabrication and the character-ization of
structures with ferroelectric domains periodically inverted in lithium niobato (periodically-
poled lithium niobate) for applications in quasi-phase matched frequency conversion
processes. The structures were developed in 0.5 mm thick lithium niobate wafers by a
selective application of high electric fields (21 KV/mm). We created structures
approximately 2 cm long and with a period of 25 um.

Keywords: Technique of quasi phase matching, ferroelectric domains, lithium
niobate, PPLN.
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FABRICACIÓN DE ESTRUCTURAS CON DOMINIOS

FERROELÉCTRICOS INVERTIDOS PERIÓDICAMENTE EN

NIOBATO DE LITIO

1. INTRODUCCIÓN

Uno de los acontecimientos que marcó un hito en la historia de la óptica l`ue el de-

sarrollo de los láseres. Sin las características que posee la luz emitida por los láseres, como

lo son su gran intensidad, alto grado coherencia, gran direceionalidad, etcétera, no sería

posible que hoy en día varios campos de la óptica se hubieran desarrollado como hasta

ahora. Uno de los campos que ha tenido un gran desarrollo con el advenimiento de la luz

láser es el campo de la óptica no lineal, A grosso modo la óptica no lineal se puede enten›

der como el estudio de la interacción de luz intcnsa con la materia. En l96I , Franken et al.

reportaron el primer experimento de óptica no lineal, el cual consistió en la generación del

segundo armónico (Ã = 347 nin) de un láser de rubí (Ã. : 694nm) que se produjo al inte-

raecionar con un cristal de cuarzo. La eficiencia de conversión en cstc experimento fue de

~l0"`(Yariv, 1991).

La descripción de la óptica no lineal se hace a través del efecto que produce un

campo electrico que varía en el tiempo a frecuencias ópticas sobre la polarización eléctrica

del medio, donde la polari7.ación eléctrica es el momento dipolar por unidad de volumen.

Existen procesos ópticos no lineales de distintos órdenes; en nuestro caso particular ahor-

daremos exclusivamente algunos de los procesos ópticos no lineales de orden dos; en estos
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la polarización eléctrica es proporcional (Boyd, l992) al campo eléctrico aplicado al cua›

drado y a la susceptibilidad óptica no lineal de orden dos (zm), la cual es una cantidad

intrínseca del material; esta cantidad da una idea de la magnitud en que se pueden marri-

festar los procesos ópticos no lineales en el medio. Se puede demostrar que una de las con-

secuencias dcl comportamiento no lineal de la polarización eléctrica con respecto al campo

eléctrico es el fenómeno de generación del segundo armónico que se mencionó anterior>

mente de forma implícita; en este fenómeno una onda con frecuencia tu al interactuar con

el medio óptico no lineal da lugar a la generación de una onda con frecuencia 2w. Otra de

las consecuencias de este comportamiento es que el medio óptico no lineal se puede utili~

zar para mezclar dos ondas con diferentes frecuencias, y obtener como resultado de esta

mezcla, una tercer onda que tiene como frecuencia la suma o la dil`ererrcia de estas fre-

eueneias.

Como hemos mencionado, al hacer incidir radiación en el medio óptico no lineal la

polarización actúa como una fuente de radiación a una frecuencia diferente que la frecuen~

cia de la radiación incidente. La fase de la radiación que se genera en cada punto del matc-

rial dependerá de la fase de la ondas ópticas que la generan en ese punto; por ejemplo, en

el caso de generación de segundo armónico, la fase dc la onda con frecuencia 2a) depende

de la fase local de la onda a frecuencia ni. El campo total a frecuencia ai está dado por la

suma de las diferentes contribuciones generadas a lo largo del medio no lineal. Si estas

contribuciones están en fase, entonces la intensidad de la onda generada será máxima. Sin

embargo, debido a la dispersión del índice de refracción del medio, la onda a frecuencia to

viaja a una velocidad diferente a la onda de frecuencia 20). Esto trae como consecuencia
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que las ondas generadas en distintas partes del cristal no estén en fase, por lo que la inten-

sidad de la onda generada oscila con la distancia y la eficiencia de conversión se reduce

drásticamente. En 1962 Giordmaine propuso una técnica con la cual se logra que los índi-

ces de refracción de la onda fundamental y de la onda generada sean iguales, esta técnica

se conoce como la técnica de empatamiento de fases; en esta técnica a la onda zt la frecuen-

cia fundamental y a la del segundo armónico se les ajusta el estado de polarización en un

material hirrefringente dc manera que los índices de refracción de ambas ondas sean igua-

les. Esto es posible ya que en los materiales birrefringcntes el índice de refracción es fune

ción del estado de polarización. Cuando se implementa la técnica de cmpatamiento de fa-

ses la intensidad de la onda generada varía de forma parabólica con respecto a la longitud

de interacción.

Se he mencionado que cuando los índices de refracción de la onda a la frecuencia

fundamental y la onda generada son diferentes la intensidad de la onda generada oscila la

distancia, esta oscilación tiene un periodo bien definido que se conoce como la longitud de

coherencia. Sc puede demostrar que existe una diferencia de fases de 180° entre las ondas

generadas que se encuentran separadas por una longitud de coherencia; este desfasamiento

es cl responsable del comportamiento oscilatorio que presenta la intensidad de la onda ge†

nerada. En l962 Bloembcrgcn er ul. propusieron la técnica conocida como cuasi empata-

miento de fases; en esta técnica se corrige la diferencia de fases que hay entre las ondas

generadas que están separadas entre sí por una longitud de coherencia, obteniéndose como

resultado que la intensidad del segundo armónico sea siempre creciente a lo largo de la

longitud de interacción. La forma de implementar la tecnica anterior es por medio de la
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construcción de una estructura periódica dentro del medio óptico no lineal, y el tipo de

estructura que es más efectiva es aquella en la que el signo de la no-linealidad se modula

periódicamente a lo largo de todo el medio óptico no lineal.

Dentro de los materiales que son candidatos para implementar esta técnica se en'

cuentran los materiales t`crrocléctri<;os, la principal característica de estos materiales es que

presentan un momento dipolar permanente (polarización espontánea PA) inclusive en la

ausencia de un campo eléctrico externo. A las regiones donde la polarización espontánea

tiene la misma dirección se les denomina dominios fcrroeléctricos_ Existen dos caracterís-

ticas que permiten implementar la técnica de cuasi empatamiento de fases en estos mate-

riales, una de ellas es que la polarización espontánea es proporcional al signo de la no-

linealidad (Didoinenico y Wemple, l969), y la otra es que cl signo de la polarización es-

pontánea puede cambiarse por la aplicación de un campo eléctrico externo, Por lo tanto, es

posible crear una inversión periódica del signo de la no-linealidad simplemente invirtiendo

periódicamente la dirección de la polarización espontánea. En años recientes se ha imple-

mentado con bastante éxito la técnica de cuasi empatamiento de fases a través del método

que involucra la aplicación de un campo eléctrico selectivo. Con este método se han desa-

rrollado estiuet-uras con dominios ferroeléetricos invertidos periódicamente en LiNbO3, las

cuales se has utilizado en distintas interacciones ópticas no lineales.

Dentro de las ventajas de esta técnica con respecto a la técnica de empatamiento de

fases por birrefringencia se enlistan las siguientes:
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l. Se pueden producir interacciones ópticas no lineales eficientes utilizando el coeficiente

óptico no lineal mayor del niobato de litio, obteniendo una ganancia ~l6 mayor que la

que se obtiene por empatamiento de fases (Myers ¿ft ul. 1995).

2. Se puede modificar el periodo de modulación de la estructura con el objetivo de produ~

eir cualquier interacción óptica no lineal que se desee dentro de todo el intervalo de

transparencia del material; éste va desde cl riltravioleta cercano al infrarrojo medio.

La organización del trabajo es la siguiente. En el capítrrlo ll básicamente se hace

una revisión breve de los procesos ópticos no lineales de orden dos. Además se inclrrye el

análisis de la técnica de cuasi empatainiento de fases para el fenómeno de generación del

segundo armónico y para el proceso de suma de frecuencias. En el capítulo III se hace una

breve descripción de las características de los materiales ferroeléctricos; esta descripción se

centra principalmente en el LiNbO3. Finalmente, en el capítulo lV se presenta la técnica

con la cual se implementa la técnica de cuasi empatamiento de fases en el niobato de litio y

los resultados experimentales obtenidos con esta técnica.



II. MEZCLA DE ONDAS A TRAVÉS DEL COEFICIENTE

ÓPTICO NO LINEAL DE ORDEN DOS

ll.l PROCESOS ÓPTICOS NO LINEALES

Un medio dieléctrico óptico lineal se caracteriza por una relación lineal entre cl

campo eléctrico E y la polarización eléctrica del medio P. La relación se desvía de la li-

nealidad cuando el campo eléctrico aumenta de forma considerable. Para describir el efecto

de la desviación de la linealidad entre E y P se utiliza una expansión cn serie de potencias:

P:P,+g,,(;7“”~E+;?“';EE+É“'ìEEE+...), (1)

donde P; es la polarización espontánea del mcdio,s,, es la perinitividad del vacío, T” es

el tensor de susceptibilidad de primer orden, Í” es el tensor de susceptibilidad de seguir

do orden y 1"” es tensor de susceptibilidad de tercer orden.

El primer término dentro del paréntesis de la ec, (l) representa la respuesta lineal de

la polarización con respecto al campo eléctrico incidente. El segundo término dentro del

paréntesis de la ec. (I) representa la primera interacción óptica no lineal; como se observa-

rá posteriormente, este termino da lugar a los procesos ópticos no lineales de orden dos,

tales como la generación de segundo armónico, fluorescencia paramétrica, oscilación ópti-

ca paramétrica, el efecto electroóptico, etcétera. El tercer termino dentro del paréntesis de
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la ec. (1) representa las interacciones no lineales de tercer orden; éstas dan origen a fenó-

menos como la generación del tercer armónico, conjugación dc fase, biestabilidad óptica,

atrtoenfocamiento, etcétera. En principio, existen interacciones no lineales de orden mayor;

pero las interacciones no lineales son mas débiles conforme se arrrnenta el orden de la inte-

racción, por lo tanto, para fines prácticos se consideran hasta las interacciones de orden

tres.

II.1.1. TIPOS DE PROCESOS ÓPTICOS NO LINEALES

A continuación sc describirán cualitativamente los principales tipos de procesos

ópticos no lineales que se presentan en rin medio con una susceptibilidad de orden dos

apreciable, cuando en este medio se propagan dos ondas planas monocromáticas con fre-

cuencias rr), y wi. Por simplicidad, consideramos al campo eléctrico total como una canti-

dad escalar y que las dos ondas viajan en la misma dirección; de esta forma, la expresión

del campo eléctrico total ET viene dada por:

E, :1f,(z›e”“i' + E,r 1 )¢““">' + af., (2)

donde E, y E2 son las amplitudes de las ondas a la frecuencia co, y 0), , respectivamen-

te, y c.c. significa el complejo conjugado.

Si la ec. (2) se introduce en el término que incluye a Í” de la ec. (l), consideran-

do por simplicidad que fm es una cantidad escalar, obtenemos de resultado:
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13:80 xr2›[E] 1 + El 1 +El1E~i1a,1 +E21E¬za›,1 +2E|EZ¿,¬im`+w;›f +2E]»E2e«.iw,›a›¡n +L__¿_]_

(3)

En la ec. (3) los dos primeros términos tienen frecuencia cero y dan lugar al fenóe

meno conocido como rectificación optica, en el cual las ondas de bombeo se aniqnilan

produciendo una diferencia de potencial en el material. Los siguientes dos términos eontie-

nen en el argumento el doble dc las frecuencias incidentes y dan lugar al proceso que se

conoce como generación de segundo armónico, El quinto término contiene en su argu-

mento la suma de las frecuencias de las ondas incidentes, por lo que dan origen a radiación

con una longitud de onda más corta een respecto a las longitudes de bombeo iniciales. El

sexto término contiene en su argumento la diferencia dc las frecuencias de las ondas inci†

dentes y genera radiación con una longitud de onda mayor que las longitudes de onda de

bombeo.

lI.2 ECUACIONES ACOPLADAS

Acabamos de analizar cómo la presencia de dos ondas a las frecuencias 0.), y wi

generan términos de la polarización que oscilan a frecuencias distintas. Para estudiar el

efecto que tiene esta polarización sobre el Campo eléctrico es necesario resolver la ceua-

ción de onda, que en su forma escalar e isolrópica viene rlacla por:



9

V11;`:;4saa72E+tlï~P¿"L, (4)
r Br

donde E es el campo eléctrico, tz es la permeabilidad dcl espacio libre, 2 es la permitivi~

dad eléctrica y ¡DM es la polarización no lineal, que hasta términos de segundo orden viene

dada por:

Pm. = E.›X“'E2› (5)

La ec. (4) no puede resolverse de manera exacta, por lo que es necesario hacer unas

aproximaciones. Una técnica para resolver la ecuación de onda de manera aproximada es la

de modos acoplados. En esta técnica se propone que la solución a la ec. 4 consta de una

suma de tres ondas monocromáticas con frecuencias 0),, (01 y (ol, cuyas amplitudes va-

rían a lo largo del medio no lineal por donde propagan. Si la no-linealidad no es muy

grande, el resultado es que la ec. (4) se rcduee a 3 ecuaciones diferenciales de primer grado

acopladas entre sí por la no-lincalidad. La solución de estas ecuaciones nos da la evolución

espacial de las amplitudes de las 3 ondas supuestas como soluciones. El formalismo ina-

tcmático y las aproximaciones utilizadas para producir este sistema de ecuaciones se des-

criben cn detalle en el apéndice l. Si suponemos que las ondas viajan en la misma direc-

ción z , el método de modos acoplados nos da cl siguiente sistema de ecuaciones:
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flE|(7-Q :¡í1¡| ¿¡t1iE¢E ¿tm
dz cn, ' `

L1@ :1'ï11'1'E`E 1›f^*=
dz cn! ' 1 , (6)

¢[E_»(Z) _¡ ws ¿¡<z›E E ¡fat-1
† 7 7 | 1¿dz cn,
con m3 :(1), +a1,

donde Eh El y El representan las amplitudcs del campo electrico a las frecuencias aJ,,

(0, y (1),, respectivamente y 11,, ii, y nlson los índices de refracción del medio a las fre-

cuencias respectivas; c velocidad de la luz en el espacio libre y till' es el coeficiente ópti-

co no lineal de orden dos. En la literatura es común encontrar al coeficiente óptico no li-

neal de orden dos (zl“`); este en el caso escalar se relaciona a la susceptibilidad no lineal

de orden dos como:

dm : åxtzr (7)

El término ft” está definido por:

Ak:/<¡†k1~/<¡, (8)



donde k,, kl y k, representan las magnitudes de los vectores de propagación de las ondas

a las frecuencias a), , wz y (113, respectivamente. La magnitud del vector de propagación de

la onda i-ósima se relaciona con la frecuencia de la onda i-ésima como:

/<, : 9' 11”-“, (9)
C

donde 11"” cs el índice de refracción del medio ala frecuencia i-ósima.

11.3. PROCESO DE GENERACIÓN DEL SEGUNDO ARMÓNICO

Ahora procedemos a resolver el sistema de ecs. (6) para dos casos que son de nues-

tro interés, generación de segundo armónico y generación paramétrica. Comenzaremos por

resolver el sistema dc ecuaciones para el caso dc generación de segundo armónico.

En el proceso de generación de segundo armónico una onda que incide en el medio

óptico no lineal a la frecuencia to genera una onda con el doble de la frecuencia incidente.

_ _ Í Í Í Im) _ Ilfl-'ISi se propone (111 _ 2a), w, _wZ _w, k, _ ki _ k y k, _ k el sistema de ecs.

(6) se reduce al



12

ll _gig ¿,@,[Ei~i]Ei_.i,E,i1_
c/Z c/im”
4 mi _ _% :I-mí1`7m ¿[<1›[Ei1»›] E<11i›1e1_ii:, ` (10)

0"" 2 ¬ 1 _¿L _ -_ ¿U ¿¡<_›[E-toi] 6 de
dz cn ”El mi

donde Ak : k`1"” ~2k“"'.

Nótese qiie las dos primeras ecuaciones soii iguales, por lo que solamente es nece-

sario resolver dos de las tres ecuaciones, Además, cuando la onda de bombeo es muy iii-

tcnsa y la eficiencia de conversión no es tati elevada de modo que la transferencia de ener-

gía de la oiida fundamental a la oiida generada no es significativa, se puede suponer que

E""' es constante a lo largo de la trayectoria dc interacción, de aquí que del sistciiia de

ecuaciones sólo se tiene que resolver la última, la cual se puede reexpresar en términos de

la-U
› . , . , . _ , L`Í'I E 3la intensidad de la onda de bombeo I“"_ Si se utiliza la ecuacion IW' = T” E'“"

obtieiie:

4 izwi
dl-¬_;; : 1¬¿¡tz›¡i»1›L,¬ai†1, (11)

_ 401 _ _ _ _donde Fmímí _ Si se integra la ec. (I 1) para tin cristal de longitud I con la
c'ii ' 11 50

condición inicial E“"”(0) = 0 se obtiene:
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ni
E“'"^(1) _ r11“'1""'1_;¡ii¢(ïÄ;<¡)f "T` _ (iz)

llwl. _ _ _ , ¬, cn 5 1Si se utiliza la ecuacion 1"'” : 2 ° iE`2'”” , la ec. (12) se puede expresar co-

mo:

(zm _ 1 1111 «oil 1.- 1 AH1 <1)_A ia [1 ]/ smcf 2 (13)

¬ s 2 _ . _ .donde A' : Si se analiza la ec. (13) se observa que l""“ es proporcio-ri[”ii-››]~“i_u1›¿_0

nal a la intensidad de la onda de bombeo, la longitud de interacción del medio y el coefi-

ciente óptico no lineal. Éste da una niedida de qué tan no lineal es el medio_ En la figura l

se presenta una gráfica de la cc. (13) que muestra los valores que toma Im” para cuatro

valores diferentes de Ak. Eii esta gráfica se observa que para cada valor especifico de Ak ,

mientras que sea diferente de cero, la intensidad de segundo armónico oscila coti la distan-

cia; además, conforme el valor de Ak se aproxima más a cero, la iiitensidad de segundo

armónico es mayor. Eii el caso particular cuando Ak = 0 la intensidad aumenta de forma

cuadrática con respecto a la longitud de interacción I, produciéndose una conversión má-

xima de segundo armónico. Esta condición se analiza más a detalle en la sección ll,3. l.
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Intens'd

Figural. Comportamiento cualitativo de la intensidad de la onda generada para difcrciites
valores de Ak.

Si se analiza el término sinc1ÉAgj de la ec. (13), sc observa que para cada valor

específico de Ak , esta función tiene una periodicidad bien definida (obsérvese figura l), A

la mitad de este periodo se le denomina como longitud de coherencia, la cual está definida

para generación de segundo armónico como:

im)

1,:"_=L:_ Ã _, (14)Ak kizt1›_2ku1›1 4[H«1f.››_”<<-›i]
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donde Ä'”" es la longitud de oiida a la frecuencia fundamental.

n.s.1. Eivii›ATAiviiENTo DE i«¬AsEs PARA EL PRocEso DE (:ENERAcióN
DEL SEGUNDO ARMóN1co

En la sección anterior se eiicoiitró una expresión para Im”, también se analizó que

llwl _la generación de I es mas eficiente cuando Ak _ 0. El caso anterior se conoce conio la

condición de einpatainieiito de fases. Si Ak = O tenemos que:

kllmì :zklwlv

Suhstituyendo la ec. (9) eii la ec. (15) se obtiene:

11'1“'=n'“>. (16)

Ahora proccdemos a analizar el significado físico dc que se cuinpla la condición

anterior y cuando se presenta un desempatamiento de fases (Ak ¢ 0). En el caso en el que

se cumple eoii la condición de empatamieiito de fases, los trenes de onda generados en

distintas porciones del material están en fase, por lo tanto, los trenes de onda generados en

distintas porciones del medio interfieren coiistiuctivamcnte, dando lugar a que la contribu-

ciones de las distintas regiones a IW” sean aditivas, como se esquernatiza en la parte supe-

rior dc la figura 2. En el caso de dcsempatamicnto de fases, los trenes generados en distin-
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las porciones del material no están en fase por lo que éstos interfieren destruetivamcnte,

por lo tanto, las contribuciones de las distintas regiones a IW” no son todas aditìvas. Lo

anterior se csquemaliza en la parte inferior de la figura 2.

Empatamiento de fasegj ;1((,Q) : ¡1(2(¡)) Suma de las dos co|\t|'il›\|cioncs
11»lili/lllll

/'A`\.\/`\\ \\`/\/\V/ L/ /l

Las ondas generadas en distintas regiones del cristal están en fase.

Desernpatamiemo de fases: 11(0)) ¢ n(2o))

'/\ / /\ ¡\ /` ¡ Suma de las dos contribuciones

' \/ ,' \/ \/ V f\_/\/\/\ /\
/ \ /\ K /

\ /J \\/ '\_,/

Las ondas generadas en distintas regiones del cristal NO estan en fase.

,/'

\,/\

Figura 2. Interpretación física del empatamiento y desempatamiento de fases.

Si la onda fundamental y la onda generada tienen el mismo estado de polarización,

Ak siempre es distinta de cero, ya que el índice de refracción es función de la frecuencia

(fenómeno de dispersión), así que 11"” ¢ n““” . Sin embargo, si las ondas tienen polariza-

ciones distintas en un material birrefringente es posible conseguir que Ak = 0, ya que el

índiee de refracción depende del estado de polarización.

Un rayo ordinario es aquel que está polarizado perpendicular al plano que incluye

al eje óptico y al vector de propagación, un rayo extraordinario es aquel que está polariza-

do en el mismo plano que el vector de propagación y el eje óptico. Los índices de refrac-
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ción nu y /zl corresponden a los indices de refracción del rayo ordinario y extraordinario,

respectivamente. A continuación, a manera de ejemplo, presentamos la gráfica del com-

portamiento de los índices de refracción ordinario y extraordinario del niobato de litio con

respecto a la longitud de onda, a una temperatura de 100° C.

Z 5 . . t . . . .

245-

24-

Índicederefracción

2.35 -

2.3 -

nt,
2.25 -

2,2 .
_ nt

2.15 K

Z 1 % . . .tlf . . . .
400 600 R00 1000 1200 MOD IGÚO 1300 2000

Longitud de onda [nm]

Figura 3. Gráfica de dispersión para el niobato de litio a 100° C.

En la figura 3 se observa que en este caso particular es posible que se cumpla la

condición nm' : 110” (línea punteada), si se elige que la onda fundamental tenga polariza-

ción ordinaria y que la onda generada tenga polarización extraordinaria, y si la longitud de

onda de bombeo es igual a 1020 pm. Además, de la gráfica anterior se observa que para
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ue se cum la um” =n“°', no se uede hacer una selección arbitraria de la lon itud deq P

onda de bombeo; solamente para un único valor de ÃF, el valor del indice nu es igual al

valor del índice ni, a la longitud de onda ÄF/.

n.s.z. cuAs1 EM1>A'rAM1eNTo DE rAs1~:s PARA r,1. Pnocaso DE
GENERAc1óN DEL SEGUNDO ARMóN1co

Como se ha mencionado en la generación de segundo armónico, una onda a la fre-

cuencia (1) genera una onda con frecuencia 2a›, con índices dc refracción n””' y n'l"“,

respectivamente. Como los índices de refracción son diferentes (debido al fenómeno de

dispersión), una de las ondas se retrasa con rcspecto a la otra conforme se propagan a tra-

vés del material; este retraso da origen a un desfasamiento entre las ondas de 2m genera-

das en diferentes partes del cristal, ya que la fase de las ondas generadas depende de la fase

de la onda de bombeo, Se puede probar que las ondas generadas en regiones que se cn-

cuentran separadas a una distancia de IL entre si están desfasadas en exactamente 180”, por

lo cual interfieren destructivamente, de ahí el nombre de longitud de coherencia. Es esta

interferencia la que lugar a la oscilación del segundo armónico con la distancia de interac-

ción.

En el análisis anterior hemos supuesto lácitamente que el medio no lineal es homo-

géneo, es decir, que la no-linealidad es constante a través del medio. Sin embargo, es posi-

ble modular tanto la magnitud, como el signo de la no-linealidad, como se verá más ade-

lante. Supongamos que el signo de la no-Iinealidatl se cambiara cada longitud de coheren-
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cia. Este camhio de signo introcluciría una fase adicional de l80“ a las ondas generadas,

que aunados a la fase de 180° discutido en el párrafo anterior, provocaría una interferencia

constructiva en vez dc destructiva entre las ondas. Dc está manera, la intensidad de la onda

generada no oscila, sino que crece monotonicamente, como se muestra en la figura 4. A

esta técnica se le conoce como cuasi empatamicnto de fases. Los detalles de esta técnica se

presentan a continuación.

rnón

o
o

gundoa
Cuasi em patam iento

 í de fases

Desempatamiento
de fases<-

Longitud de interacción

se

dadde

Intens

tu L» -t> F? ut _?.

Figura4. Idea hásica del cuasi empatamiento de fases.

Si se supone un medio que cambia de signo (mas no en magnitud) cada longitud de

coherencia, a través de todo el cristal como se muestra en la figura 5, sc produce una mo-
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dulación periódica del eoefieieiite óptico no lineal. Para un medio con estas características

la ee_ (1 l) sigue siendo válida, excepto que ¿Im se tiene que reemplazar por ¢I“`(z), dada

por:

1*” -~ 2'/ 2'1/dm(Z):{ Para .Ii<z<(./+)L ) (17)
~ ¿Im para (2j+1)l < z < 2(j+l)l

donde j es un número entero.

gio 'c' ri” Región con . 4 _ _ ,. . _. . Coeficientecoeficiente coeficiente . . . Coeficlemc21 ~ - 2 .- «
dmpositiif/›. zlmrzegzt/iifo. di osmvü' ílrlldmwo negativo.

¡,,~J&z,-›l<-1,-›| Pi,

L

Figuraã. Alternancia del signo de dm a través del medio no lineal.

Si en la cc. (1 l) se substituye la ee. (17) se obtiene:

e“*"<:› N 11
j dL`“'"'<z)=r1'“">§`_ ft-i)'la'1' e¬^^=<1z, (is)

¿tz»›“,) 1:1 ZM

donde z¡ :j/__.

Si se integra la ee. (18) considerando E<3“"(O) = O se tiene:
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E““”<z>=rI'“*a“'Ni-nfem' . to)
'Ak1 -I

Al introducir los valores respectivos de z, y z¡_1 en la ecuación anterior se ohtie-

nel

4% Vai-i_
L¬t1m(z) Html tz 2( ¡),¿-ao/ 'M¬l` e 2 ~c'1 (20)i = - › ~e ' - Í _

¡:, ~iAk

Utilizando la identidad de Euler para las exponenciales en cl término entre corche-

tes dela ec, (20) y como por definición Ak :[5 , se obtiene:

E”*°*(z)=¡r1*">¢1“” f 1 -1 fa¬"f:fr1“”¢/'” 3 11v.

Si la en la ee, (21) se utiliza el hecho de que la longitud del cristal I : NI, , se puede

obtener una relación proporcional ala intensidad de segundo armónico dada por:

Itza» = Az[I«w›]1 ¿¡t1›í¡zv (22)
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Al comparar la ec. (22) con la ec. (13) con Ak : O (empatamiento de fases), se ob-

serva que la intensidad del segundo armónico es exactamente igual salvo por un factor de

4
1Ir

t za.El resultado que se obtiene para I ' en la ec. (22) se calculó a partir de la ec, (18)

para longitudes de interacción que son múltiplos enteros de la longitud de coherencia. La

curva de la intensidad del segundo armónico con respecto a la distancia para cuasi empa-

tamiento de fases de primer orden presenta una serie de rizos cuando la ec. (l8) se evalúa

punto a punto a lo largo de la longitud de interacción 1. Este comportamiento se muestra

en la figura 6. En esta figura se presenta una simulación numérica que compara la intensi-

dad de la onda generada cuando está presente un descmpatamiento de fases en un medio

homogéneo, cuando se implementa la técnica de empatamiento de fases y cuando se im-

plementa el cuasi cmpatamiento de fases. La línea punteada que se muestra en esta figura

en caso del cuasi empatamiento de fases representa el valor promedio de la onda generada

[ee (22)].
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co[Lta.]

¬ . . H
/os: 1=.|npanm¬›enit› as rms /

-- De /
/

“” \ /
/
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M / de fases.
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Intensidadde

/ l ,_
/ /,Í

0.3 / //
/ ,M '

0.2 / I/W
0 ` / / "" Sin einpntmnicuto.

:="¬"~ ; fi¬ : f; 5
Longitud de interacción [longitudes de coherencia].

Figura 6. Comparación entre desempatamiento de fases, empatamiento de fases y cuasi
cmpatamiento de fases.

Hasta este momento hemos analizado el cuasi empatamiento de fases de primer

orden en estructuras perfectas, en las cuales el signo de du' se alterna cada longitud de

coherencia. Por aspectos que se relacionan a la fabricación de este tipo de estructuras, en

ocasiones las estructuras se desvían de lo ideal, produciéndose un detrimento en la cantidad

de 10"” que sc puede generar. Por ejemplo, uno de los tipos de imperfecciones que se

pueden presentar se esquematiza en la figura 7. En esta figura se muestra una estructura en

la que la longitud de las regiones con signos opuestos de la no-linealidad es distinta a ll ,

la longitud de todas las regiones donde la no-linealidad es positiva está denominada como

u y la longitud de las regiones donde la no-linealidad es negativa esta denominada como

b. Además, se cumple que n + b : 214 .
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_¡.(dí2J) flwm) +(¿¡r2)) . . . ±(l¡Í2))

a-PF b ¿ /7 zzub

21€ I .. ,

Figura 7. Altcrnancia del signo de la no linealidad, cuando u y b son diferentes a la lon-
gitud de coherencia.

El análisis detallado una estructura con este tipo dc imperfección se prcscnta cn cl

apéndice 2, cn él se obtiene para la intensidad del segundo armónico lo siguiente:

¡mn :A2[¡\~›H¿¡<z› 1[%í¡1Sen1(7m), (23)

donde la cantidad 1], conocida como ciclo “duty”, está definida por:

¿I
=Í. 24

TI a+b ( )

Se puede tener cuasi cmpatamiento de fases de órdenes mayores. Si en la ec. (18) la

longitud donde cambia de signo la no-lincalidad es un múltiple impar de la longitud de

coherencia. Un análisis similar al anterior nos da como resultado:
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Itza»:Azul:-›v]1}¿¡\1›1[ 2 í¡±Y (25)
IIÍÍIÍ

donde la cantidad m se le conoce como el orden del cuasi empatamicnto de fases.

II.4. PROCESO DE GENERACIÓN DE SUMA DE FRECUENCIAS

En la sección ll.3 se habló del proceso dc generación de segundo armónico, a conti-

nuación analizaremos el proccso óptico no lineal de suma dc frecuencias. En este proceso

dos ondas a las frecuencias Lo, y mi que inciden en un medio no lineal generan una onda

con frecuencia L0), donde se cumple que un = mi +a›, .

Para describir este fenómeno se emplea el sistema de ecs. (6), que reescribimos

aquí

= I-fl¿/1z›E*E emi.-
dz en, 3 J

L2@ =fï)2 ¢1“^E^E f'“^^'
(lz cn, ' 1 , (26)

_dE1(Z) :I-_w1 ¿mE E col;
z/Z cm I Z

con (DJ =n)1 +m,

donde Ak =k\ ~k1 ~k,.
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Para resolver el sistema de ecuaciones anteriores suponemos que estamos cn el re~

gimen de pequeña señal, es decir, E1(z) = E,(0) y l;`¿(z) = E1(0). De aquí que del siste-

ma de ecuaciones anteriores sólo es necesario la última dada por:

'IE-“w : i&¢¡'”E\E2«f'^^*. (27)
IÍZ cn;

Si se integra la ec. (27) para un cristal de longitud I, y además se considera la con-

dición E,(0) :0, se obtiene:

Al/

E,(z) =¡&¢1“^1;,1¿11s¡nc(^k¡>f 1 . (28)
cn, 2

_ . _ ., 1 2Si en la ec. (28) se utiliza la expresion : 1+, se puede obtener una ex-
cn¡E,,

presión para I, dada por:

2:01 , 1 1 . › A/(1rfp; [t1*~']~1,121-smcmf). (29)
c`¡1¡¡1¿¡1¡€,, 2

Si se compara la expresión anterior con la expresión de la intensidad de segundo

armónico [ec. (l3)] se observa que son similares, Como en el caso de segundo armónico,
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para que se presente el empatamiento de fases en cl proccso de suma de frecuencias se

debe cumplir que Ak : O. Lo anterior implica que:

l<,~k1~k,:0. (30)

_ _ (U . , _S1 en la cc. (30) se substttuye lc, : 411,, la ecuacion anterior se puede reexpresar¿_

como:

11_,:I1¿ i H
1, /1,*/1,' (` )

ll.4.l. CUASI EMPATAMIENTO DE FASES PARA EL PROCESO DE

GENERACIÓN DE SUMA DE FRECUENCIAS

En la sección II.3,2. se analizó la técnica de cuasi empatamiento de fases para cl fc†

nómeno de segundo armónico. El tratamiento para describir los fenómenos de suma y di-

ferencia de frccuencias (Fejer et al. 1992) cuando se considera baja cficiencia de conver~

sión, desenfocamicnto, bombeo con onda continua o interacción con pulsos largos, ade-

más, que la onda óptica fundamental y los armónicos generados no presentan pérdidas al

interactuar con el medio no lineal, es básicamente el mismo que cl del fenómeno se segun~

do armónico, Para realizar el análisis de cuasi empatamiento de fases en el fenómeno de

suma de frecuencias, sc considera que 11'” se somete a una modulación espacial de la for-
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ma descrita por la ec. (l7); al substituir el valor de ¢[“'(z) de la ec. (17) en la cc. (27) y

haciendo un desarrollo similar al que se realizó en el caso de cuasi empatamiento de fases

de primer orden para generación se segundo armónico se obtiene:

2 1 ¬ 2 1 ›1, :Iii [¢1<"] 1,¡,f2j 1' _ (32)
c ri,iz,ri¡e,, Ir

_ _ _ . IrPara cuasi empatamiento de tases de primer orden se cuinplc que Ak =]~. Esto

significa que:

ko,-1<2~/<,=[ï. (33)

La ecuación anterior se puede escribir como:

2If,-k,-/<,-Í”:0, (34)

donde A se conoce como el periodo de modulación y representa el doble de la longitud de

coherencia. Como esta cantidad no es una propiedad intrínseca del material, este parámetro

lo puede uno ajustar para que se presente una interacción óptica no lineal que sea de nucse
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tro interés, esto sc puede hacer dentro de todo el intervalo de transparencia del material. Si

se substituye la ec. (9) en la cc. (34) se obtiene:

11, iz, ii, IÍ-W» ~~=o. 35/1, /1, A, A ( )

Existe un fenómeno que se denomina fluorcsccncia paramétrica (Yariv, 1989); en

este fenómeno una onda a la frecuencia 0), al incidir en el medio óptico no lineal sc dese

compone cn dos ondas con frecuencias co, y cui. El origen de este fenómeno es cuántico,

por razones de espacio no se presenta en este trabajo. En cste fenómeno se cumple la si†

guiente relación:

w, : mz + w, _ (36)

La ecuación anterior se puede escribir como:

1 l 1
~†: "_ 37ft, /t,+/1, ( )

La ec. (35) se puede demostrar qtie sigue siendo válida para este fenómeno.



30

ILS. INTERACCIÓN CON EL COEFICIENTE ÓPTICO NO LINEAL MAYOR EN

NIOBATO DE LITIO

En las secciones anteriores se ha manejado al coeficiente óptico no lineal como una

cantidad escalar, pero cn el caso más general cs un tensor de 27 elementos y este tensor por

cuestiones de simetría se puede reducir a un tensor de 18 elementos.

En el caso mas general el coeficiente óptico no lineal se relaciona con las suscepti-

bilidad no lineal de orden dos como:

¿ji? = åxltï Y (ss)

con i:l,2,3; j:1,2,3 y k:l,2,3_

Si sc considera que la absorción es poca se cumple que:

(1) _ 12)x.,t ~ la » (39)

De la ec. (39) se observa que los dos últimos índices se pueden permutar, de aquí

que en la literatura es frecuente encontrar la notación conocida como contracción de índi-

ces. En esta notación se introduce una matriz ¿I en la cual sc contraen los dos últimosil *

índices del tensor del coeficiente óptico no lineal, de la siguiente manera: 1:1 cuando
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j=k=[, 1:2 cuando j:k:_v, 1:3 cuando j:/<:z, I=4 cuando j:_v y k:1,

1:5 cuando _/':.r y k:z, I:6 cuando j=x y k=y.

En cl caso del niobato de litio que es un cristal de la clase 3m presenta únicamente

tres valores independientes del coeficiente óptico no lineal diferentes de cero; estos valores

para Ã : 1,064 pm (Myers er ul. 1995) son:

lzlul = lzlnl Ilzlml I 2,1 pm/V

tant :lr/,,l =l<1,,\ =\¢1,_l =4.3pm/v _ (40)
lzful : 27 pm/V

Para el niobato de litio la expresión para la polarización (Boyd, 1992), si

Q, :(1), +w2 es:

E\<w.>E.(w1>
P o 0 0 o 11 (1 E'(m')E`(w1)
Pigi; -28 fa 1 0 1 til *om X E1(w')E1(w1)1 ~` _ ° 12 '22 ”“ E,(w,)E:(w,)+E;(w,)l§,_<w2)'
Pf(””~*) dl' 'I-“ 4” 0 0 0 E<w>E<w)+E(w)r;(a›)

E_<rt›,>E,(a›1)+E,<w,)E,(w,›
(41)

Si se desarrolla la ec. (41) para PZ(u)_,), qtie es la componente de la polarización en

la cual sc incluye el coeficiente de mayor magnitud (zÍ_._\ ). Sc obtiene:
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P_,(a›,) : 2s,,[r/_,,E\ (m,)¡í`(m¿)+c1(,E, (w,)l;`\ (w1)+¢l,(E:(w,)E__(w1)l _ (42)

Al analizar la ecuación anterior, vemos que si las tres ondas están polarizadas ex†

traordinariamente, es dccir, paralelas al eje óptico del cristal (eje 1), se puede acceder al

coeficiente zlu. A pesar del fenómeno de dispersión, una interacción óptica no lineal a tra~

vés dc (IW se puede presentar de forma eficiente, si se implementa la técnica de cuasi cm-

patainiento de fases, ajustando adecuadamente el valor de A. La ganancia efectiva de la

técnica de cuasi empatamicnto de fases de primer orden con respecto a empatamienro de

fases por birrefringencia es:

2/ 3[E] :is (43)
mln



III. MATERIALES FERROELÉCTRICOS

En el capítulo anterior se analizó la técnica de cuasi empatamiento dc fases y sc en-

contró que para que se pueda implementar esta tecnica es necesario modular periódica-

mente el signo de la no-linealidad, En este capítulo se presentaran las características prin-

cipales por las cuales en el niobato de litio se pueden producir estructuras en las que el

signo dela no-linealidad cambia periódicamente.

111.1. i›oLAR1zAcióN F.si>oN'1¬ÁNi;A, ooiviiivios rERRoELi1:crmcos Y
CURVA DE uisriïgiussis FERROELÉCTRICA

El niobato dc litio es un cristal ferroeléctrico_ Los cristales ferroeléctricos poseen

un momento dipolar permanente ( polarización espontánea PS), inclusive en la ausencia

de un campo eléctrico externo. La dirección de la polarización espontánea puede ser inver-

tida mediante la aplicación de un campo eléctrico. El niobato de litio se comporta como un

cristal ferroeléctrico bajo condiciones normales de temperatura y presión_

En tin material ferroeléctrico a las regiones donde la polarización espontánea tiene

la misma dirección se les denomina dominios fenoeléctricos. A la región que separa a dos

doininios ferroclóctricos se le denomina como pared de dominios ferroeléctricos. En el

caso del niobato de litio en condiciones normales de temperatura y presión, presenta úni-

cainente dominios en dos direcciones antiparalelas entre sí. A este tipo de dominios fc-

rroclectricos se le denomina dominios de 180°.
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Cuando se aplica un campo eléctrico externo a un material fcrroeléctrico, éstc prc-

senta un comportamiento no lineal de la polarización eléctrica con respecto al campo eléc-

trico aplicado, dentro de un cierto intervalo. Si se grafica el comportamiento de la polariza-

ción eléctriea con respecto al campo eléctrico aplicado se obtiene una curva de histéresis

ferroelóctrica como la de la figura (8).

P C
PsD

EC E
_Er

A_P.r

Figura 8. Curva de histércsis ferroeléctrica,

De la gráfica anterior se puede observar que para E : 0 , la polarización puede poe

sccr dos valores, PX o - PS , representados por los puntos A y D de la curva. Para cambiar

el valor de la polarización (lc - Ps a PA. , es necesario aumentar el campo eléctrico hasta

llegar al valor conocido como campo cohcrsivo, representado por EC en la curva anterior.

En este punto la dirección de la polarización empieza a cambiar de forma abrupta. Si se

continúa aumentando E, la relación entre E y P presenta un comportamiento lineal, ree

presentado por el segmento de recta que une los puntos B y C de la curva dc histéresis. De
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la misma manera, para cambiar la polarización dc PS a ~ PS , es necesario aplicar un cam-

po eléctrico negativo cuyo valor absoluto exceda ligeramente a Ep.

Una característica de algunos materiales ferroeléctricos, entre los que se incluye al

niobato de litio, es que el tensor del coeficiente óptico no lineal cs proporcional a la polari-

zación espontánea (Didomenico y Wemple, l969):

1/t~',~Í` °< flf,tPt~ t (44)

donde BU; es el tensor del potencial dc la polarización. De la ecuación anterior se observa

que al cambiar de signo la polarización espontánea cambia el signo cl coeficiente óptico no

lineal. Si se utiliza la característica anterior, aunada al hecho de que se puede cambiar el

signo de PS por aplicación de campo eléctrico, se puede implementar la técnica de cuasi

empatamiento de fases en el niobato de litio si se aplica selectivamente el campo eléctrico

con el fin de obtcncr una inversión periódica de PA., y por lo tanto dc dm.

III.2. ESTRUCTURA DEL Nl()BATO DE LITIO

En la sección anterior se describieron algunas de las características de los cristales

ferroeléctricos. A continuación se hará una descripción breve de la estructura del niobato

de litio para explicar algunas de sus propiedades.
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La estructura del niobato de litio (Houé y Townsend, 1995) se considcra una es-

tructura de perovskita distorsionada , Es un cristal de clase 3111 y grupo espacial R3¢' con

una densidad de 4.64-gf, a 25° C. La celda unitaria se describe como romboédriea (dos
cm

fórmulas unitarias por celda) o hexagonal (seis fórmulas unitarias por celda).

La estructura de este cristal se muestra en la figura 9. Los iones dc oxígeno estan

ordenados en forma de un paquete hexagonal en planos perpendiculares al eje óptico del

cristal (eje c o eje 1 ). Los planos consisten de tres iones de oxígeno en arreglo triangular,

los cuales están separados por sitios intersticiales que pueden ser ocupados por iones de

litio o niohio. La manera en quc se distribuyen a lo largo del eje z a cualquier temperatura

es; plano de oxígenos, m'r›bir›, plano de oxígcnos, vucanciu, plano de oxígenos, litio, plano

de oxígenos, niabio y así sucesivamente.

0 lñfl

al*sa
\|¡ . O Niobio

0 Litio
U

O Oxígeno
"W Ñ Vaeancia

(Ã

nzzt

Figura 9. Estmctura del LiNb0;.
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Los radios atómicos de los iones de oxígeno, niobio y litio (Houé y Townsend,

1995) son:

U l) UR". :1.4oA,-Rm, :o.o6sA y RM.. =0.7oA_ (45)

a
Dos planos de oxígenos adyacentes están separados por 2.3lA. La distancia a la

que se encuentran los iones metálicos con respecto a los planos de oxígenos adyacentes cs

la responsable dc que cl niobato de litio esté en un estado ferroelectrico. En un estado |`e-

rroeléctrico la distancia que separa a un ion de niobio de uno de los planos dc oxígenos

ti
adyacentes es de l.4l3A, y la distancia con respecto al otro plano adyacente dc oxígenos

U

es de 0.897/Â. El ion de litio está separado de un plano de oxígenos por 0,7l4A y por el

otro por 1.597

III.3. PARÁMETROS DE LA INVERSIÓN DE DOMINIOS FERROELÉCTRICOS
POR APLICACIÓN DE CAMPO ELÉCTRICO

En la sección IIl.l vimos qtte cuando E : 0 la polarización espontánea puede pre-

sentar dos direcciones. La dirección del momento dipolar permanente está determinada por

la forma en que se encuentran distribuidos los ioucs metálicos en la estructura del niobato

de litio. En la figura 10 se muestra la posición relativa que tienen los iones metálicos en la
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estructura del LiNbO;, y la manera en que esto se manifiesta en la dirección de la polari'/,a-

ción espontánea.

és-ea
O Ntabto ~
. Litio í °

OOxígeno L' O O
U Vacancia U É

ÍO

O

Figura 10. Dirección de la polarización espontánea.

La dirección de los dominios ferroclóctricos puede invcrtirse térmicamcnte. Este

fenómeno se presenta a una temperatura aproximada de 1150 “C (Zernike y Midwinter,

1973). También se puede invertir por aplicación de campo eléctrico como se mencionó

anteriormente. Para que sc de este fenómeno en el LiNbO3 es necesario aplicar un campo

cohersivo de ~ 2lkV/mm (Myers et al. 1995). La inversión de dominios es permanente

cuando el alto voltaje se aplica alrededor de unos 50 ms. Si al alto voltaje que se aplica al

cristal permanece menos de este tiempo, una porción de los dominios invertidos retorna a

su configuración inicial. Se ha encontrado que una vez que se ha realizado la inversión de

dominios permanecen estables, inclusive a temperaturas que exceden los 800° C (Myers et

az. 1995).
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En todos los t`erroeléctricos la presencia del momento dipolar permanente genera

una carga superficial, cuya densidad es PX -n , donde /tes la normal a la superficie. Para

invertir la orientación de If; es necesario transferirle al ferroeléctrico una carga total Q

para compensar csta carga superficial presente. Esta carga esta dada (Myers et ul. 1995)

por:

Q = 2P.<A › (46)

donde A es el área perpendicular a PX de los dominios que sc han invertido. La magnitud

de la polarización espontánea en el niobato de litio es PA. =7l Lñml ( Didomenico y

Wcmple, l969).

Ill. 4. VISUALIZACIÓN DE DOMINIOS FERROELÉCTRICOS.

En secciones anteriores se presentó la técnica de inversión de dominios ferroelectri-

cos invertidos por aplicación de campo eléctrico. En esta sección revisarcmos de forma

breve algunos de los métodos que existen para caracterizar estructuras de este tipo, Algu-

nos de estos métodos son destructivos; pero como se verá más adelante todos presentan

algunas ventajas y desventajas, Entre un dominio y otro con polarización invertida no

existe un cambio en el índice de refracción, de aquí que es imposible discernir dominios

180° si se utiliza, por ejemplo, la técnica de microscopía de polarización. Sin embargo, en
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ocasiones se pueden originar estructuras visibles en las fronteras de estos dominios por

efecto de estrés en las fronteras, o a través del efecto elcctroóptico originado en las fronte-

ras de los dominios (M.Flörsheimere/111.1998).

El ataque químico selectivo es otra tecnica que se ha utilizado extcnsivamente en la

observación de dominios. Esta técnica aprovecha el hecho de que el ataque químico en la

cara fc del cristal es mucho rápido que el que se produce en la cara +c del cristal (Barry

et ul. I998), por lo tanto, la estructura qttímica en la superficie de los dominios se trans-

forma en una superficie topográfica. La principal desvcntzua de esta técnica es que es una

técnica destructiva; además en el LiNbO; únicamente se puede utilizar en los ejes 1 y 3',

pero no en el eje .r del cristal.

Otras tecnicas que se utilizan para la observación de doininios son la microscopía

de fuerza atómica (Lüthi er 111.1996) y la microscopía de escaneo secundario de electrones

(Rosenman et al. 1996), También se han empleado tecnicas basadas en óptica no lineal

como la microscopía de segundo armónico (M. Flörshcimer el nI.l998) y la técnica de

acoplamiento fotorrefractivo (MacCormack y Feinberg, 1996); esta técnica posee un rcso-

lución limitada; además, sólo se puede emplear en materiales fotorrefractivos.

IIl.5. ECUACIÓN DE DISPERSIÓN DE SELLMEIER EN NIOBATO DE LITIO

Hasta este momento hemos visto que es posible producir estructuras con

dominios ferroeléctricos invertidos periódicamente por aplicación de campo eléctrico. En

esta sección calcularcmos el periodo de modulación A que es necesario implementar en el
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LiNbO3 para el fenómeno de fluorescencia paramótrica. En este fenómeno una onda con

frecuencia mí que incide en el medio óptico no lineal hace que se emita espontáneamente

radiación a las frecuencias ml y mz . Como se vio en el capítulo anterior, para que se lleve

el cabo este fenómeno se tiene que cumplir que:

1 l l

Ã, _ 1, + al ' W)

donde Â., es la longitud de onda de bombeo, /I, es la longitud de onda de la senal y Ã! es

la longitud de onda de la acompañante, y

"_-*JL-”'-1:0 48/1, A, /1, A ` ()

donde 11,, 112 y 11, son los indices de refracción de la onda dc bombeo, la acompanante y

la señal, respectivamente. Como se comentó anteriormente, para que se pueda acceder a el

coeficiente dl, es necesario que las ondas tengan polarización extraordinaria. Para calcular

cada uno de los índices de refracción extraordinarios de la ec. (48) se utiliza la relación de

dispersión de Sellmcier (Jundt D. 1997) dada por:

› » Í? ›11; = fi, +1›,f + , “1+_li7 + l'*,+*_¬f-¢iñA- , (49)
Ã." ~(u_, +b_\f Í' Â' fu;
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donde Ã. es la longitud de onda en micras, f = (T~24.5”C)(T +570.82), T es la tempe-

ratura en grados Celcius, 11, :5.35583, ul IO. 100473, u_, =0.20692, zi) : IOO,

a6 :l,5334><l0'1, b, =4.629><l0'7, bz =3.86Z><l0'8, bl =~0.89><l0'x, y

/›, = 2.657 ><1o'“ _

Si se combinan las ecuaciones (47), (48) y (49), con Ä_, =l.0641,tn1, se obtiene una

gráfica de sintonización de la longitud de onda acompañante/señal con respecto al periodo

de la rejilla A.

acompañante[um

6 › - i 1 - - . 1 1

5.5 i x.__

4.5 `
` 'r=zs“c

_. 4 ` t

3.5 † "\___ _ \3 T_tuo“C \

2.5 "\_`

2 /

1.5 _ _ _ _,_ __
ddeondadeaseña/

ngtu
22 23 24 25 26 27 25 29 30 31 32Lo

Periodo de la rejilla [pm]

Figura l 1. Curva de sintonización para el niobato de litio, Ã., = l.O64 um,
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En la figura ll se muestra la curva de sintonización para dos diferentes tcmperatu~

ras; cn esta se observa que para un periodo de la rejilla dado modificando la temperatura se

obtiene radiación a diferentes longitudes de onda, tanto para la señal como para la acom-

pañztntc.



lv. MÉTODOS DE FABRICACIÓN Y RESULTADOS

En este capítulo presentamos los metodos con los cuales hemos obtenido estructu-

ras con dominios ferroeléctricos invertidos periódicamente en el LiNbO;. El capítulo está

dividido en tres secciones; cn éstas se presentan los aspectos principales que han sido cu†

biertos en la fabricación de este tipo de estructuras.

IV.l. CORTE, ESMERILADO Y PULIDO DE OBLEAS DE NIOBATO DE LITIO

Con el objetivo de elaborar estructuras con dominios ferroeléctricos invertidos pc~

riódicamente en LiNb01 utilizablcs ópticamente, es indispensable que las caras de los

cristales estén pulidas. En esta sección presentamos una técnica para el pulido de las piezas

de LiNbO;, además dc una técnica para el corte con dimensiones predeterminadas de pie-

zas dc LiNbO;. La técnica para el pulido de los cristales se desarrolló en el Taller de Ópti†

ca y Pulido dc esta institución, La técnica es básicamente una extensión de la técnica de

pulido convencional que existe para el vidrio con algunas modificaciones.

En nuestro caso particular los cristales de niobato dc litio que se utilizaron para fa~

bricar las estructuras de dominios ferroeléctricos invertidos fueron obleas monodominio de

LiNbO3 de 0.5 mm de espesor y 3 pulgadas de diametro. El eje c del cristal es paralelo a la

normal a las superficies de 3 pulgadas de diámetro.
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A continuación presentamos la técnica para el corte de las obleas de LiNbO;. Para

proteger las superficies de rayaduras al momento del corte sc les deposita una capa de

resina en ambas caras. Las obleas debido a su espesor son sumamente frágiles, entonces

para tener un arreglo más rígido al momento de realizar el corte, la oblea de LiNbO3 se

coloca entre obleas de vidrio de ventana, adheridas a éstas por medio de cera, como se

muestra cn la figura 12,

via.-m de ventana _› 
Cum L|NhO¡ con
i r<›tm.-asimtcn

ambas caras

4_Vidrio de ventana

Figura 12. Preparación para el corte de las obleas de LiNbO3.

Para cortar el arreglo anterior se utiliza un disco dc diamante de l mmde espesor

que está girando permanentemente (figura 13) y en una base construida ex profeso se

montan las piezas a uno de los extremos de un brazo de palanca, éste se puede mover en el

ejex y en el eje y , en el otro extremo del brazo se coloca un sistema de pesos (sobre el

ejez ), con los cuales se puede regular la presión que ejerce el disco sobre el conjunto de

piezas.



46
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Figura 13. Sistema dc corte empleado.

Las piczas se cortaron en paralelepípedos con dos caras paralelas al eje .r del crise

tal y con las otras dos caras paralelas al eje y. Para remover las espurias del corte, el paf

ralelepípedo se esmerila con un abrasivo de carburo de silicio.

El proceso del pulido es un proceso netamente mecánico, de aquí que los paralele-

pípedos cortados se sujetan a una base rígida, Ésta consiste de un cilindro de aluminio sue

jeta con cera a un anillo de vidrio, como se muestra en el inciso (11) de la figura I4. Esta

base se coloca en una superficie plana, en el interior se coloca cl paralelepípedo, para su-

jetarlo a la base se vierte primero cera y posteriormente yeso, obteniéndose el arreglo rígi-

do inciso (b) de la figura 14.
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Figura 14. Sujcción de piezas para el pulido del niobato de litio.

El proceso de esmerilado es un proceso previo al pulido. En el esmerilado se utili-

zan abrasivos de carburo de silicio de un tamaño mcdio de partículas específicas, a éstos se

les agrega agua destilada para formar una suspensión. En este proceso la parte inferior de

la base se pone en contacto con un disco metálico plano giratorio y éste se baña en perioe

dos regulares con la suspensión abrasiva. El esmerilado se realiza en diferentes etapas, las

cuales consisten en utilizar un abrasivo con determinado tamaño promedio de particulas y

este tamaño medio de partículas decrece en cada etapa. Además, la velocidad a la que gira

el disco metálico se va reduciendo dependiendo de la etapa del proceso de esmerilado. El

tamano promedio de los esmerilcs empleados es de 9, 5, y 3,um. La inspección de las su-

perficies se realiza por medio de un microscopio óptico convencional. Al inspeccionar las

muestras es necesario observar que el esmerilado sea regular, es decir, que se vean poros

del mismo tamaño en la superficie del cristal y que la superficie esté libre de rayaduras.

Para la etapa del pulido se utilizan óxidos de cerin, los cuales tienen un tamaño de

partículas promedio de décimas de micras. En esta etapa se emplea un disco giratorio de

brea y se va disminuyendo de forma gradual el tamaño de los abrasivos. En nuestro caso
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particular empleamos tres pulidores con tamaños de partículas promedio de 0.7, 0.3 y 0,05

ttm. La inspección se realiza por medio de un microscopio óptico.

Para constatar el pulido la luz de un láser Helio-Neón (Ã : 632.5nm) se hizo incie

dir en el cristal. No se observó degradación de la calidad del haz ni esparcimiento a la sali-

da del cristal. Con el procedimiento que utilizamos hemos obtenido buenos resultados.

IV.2. TÉCNICA DE FABRICACIÓN DE ESTRUCTURAS CON DOMINIOS
FERROEI,EC'l`RlCOS INVERIFIDOS PERIODICAMENTE EN L¡NbO; POR
APLICACION DE CAMPO ELECTRICO

En esta sección presentaremos la tecnica con la cual invertimos los dominios fe-

rroeléctricos periódicamente en el niobato de litio. Cuando se utiliza un laser Nd:YAG

(Ã.=l.064pm) para producir interacciones en el infrarrojo, la periodicidad dchc estar

comprendida entre 25 ~ 30 um, como se puede apreciar en la figura l l. Para la inversión

periódica de dominios ferroeléctricos es necesario aplicar selectivamente un campo eléctri-

co; este campo lo aplicamos en electrodos colocados periódicamente en la superficie del

cristal. En nuestro caso particular empleamos electrodos líquidos (cloruro de litio disttclto

en agua destilada) para hacer el contacto eléctrico en la superficie del cristal. Para impedir

que la solución este en contacto directo con la superficie del cristal en las regiones que no

se quieren polarizar se utilizó fotorresina, porque en la fotorresina puede imprimirse un

patrón periódico de electrodos, utilizando una mascarilla especial y grabando esta mascarie

lla en la fotorresina por exposición a radiación. Los detalles de la técnica se describirán

más adelante,
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En lo que resta de esta sección se presentarán los procedimientos con los cualcs sc

logró implementar un patrón de electrodos en la superficie del cristal y el método con el

cual se aplicó el campo electrico selectivo.

IV.2.1. FABRICACIÓN DE ELECTRODOS CON UNA PERIODICIDAD PRECISA

EN NIOBATO DE LITIO

A continuación resentamos la técnica ara la fabricación de electrodos; en estaP

técnica se utilizó fotorresina SHIPLEY Sl8l3. La fotorresina se deposita en los substratos

dc niobato de litio em leando la técnica de “s inecoatinf” a una velocidad de Hiro deP Z; s

~l500 rpm. Los espesores que se han obtenido con esta técnica han oscilado entre l,75 a

2.5 m; éstos se han medido a través de un erfilómetro, Para riflidizar la fotorresina seP s

utiliza un horno dc convección. Las muestras se han horneado durante 40 minutos a75"C,

posteriormente se ha apagado el horno y se han dejado reposar las muestras dentro del ho1>

no por un lapso de 8 horas.

Una vez realizado el de ósito de fotorresina se im rimc un atrón de escalones conP

el arreglo experimental de la figura l5. El arreglo consiste de un láser de argón

(Â. : 458nm ), un filtro espacial, una lente convergente y una rejilla de Ronehi.
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Figura 15. Grabado dc rejilla en fotorresina por contacto.

La mascarilla comercial que se utilizó fue una rejilla de Ronchi de 40 líneas por

milímetro, marca Edmund Scientific, la cual se muestra en la figura l6.

Figura 16, Rejilla comercial con periodo de 25 um,

Para el revelado de la fotorresina se usó el revelador Microposist Developer MF-

3l9 de Shipley. En este proceso las muestras se sumergen durante dos minutos en revelae

dor y posteriormente para detener el proceso de revelado se sumergen en agua durante un

minuto.

A continuación se presentan dos imágenes de dos rejillas de fotorresina diferentes

grabadas en el niobato de litio. En el inciso zi de la figura 17 se utilizó un objetivo de mi-



51

eroseopio de 45X, y en el inciso la de la figura 17 se utilizó un objetivo de microscopio de

60X.

(U) (11)

Figura 17. Imágenes de fotorresina en niobato de litio.

La mancha que aparece en la imagen del inciso u de figura l7 es producto de un de-

feeto en el objetivo de microscopio utilizado.

En la figura 18 se presenta una medición hecha con el perfilómetro de una muestra

con fotorresina, en la cual se grabó un patrón de escalones. La resolución de las medidas

hechas con el perfilómetro están limitadas por el tamaño de la punta, debido a esto en la

figura no se definen adecuadamente los bordes del patrón grabado en la fotorresina,
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Figural 8. Escalones de fotorresina medidos con perfilómetro.

Iv. 2.2. INVERSIÓN DE DoM1N1os FERROELÉCTRICOS PERIÓDICAMENTE

A continuación presentamos la técnica de aplicación de campo eléctrico selectivo

cn el niobato de litio. Antes de realizar la inversión de dominios ferroeléctricos se hizo una

prueba para caracterizar la fuente de voltaje que utilizamos (BERTAN modelo 603€), Esta

fuente tiene un voltaje nominal máximo de 30KV y una corriente nominal máxima de 400

¡1A. El alto voltaje de esta fuente se controla a través de una señal de voltaje en el inter

valo de 0 a 5 volts, siendo el alto voltaje de salida proporcional a la señal de entrada. Para

caracterizar la respuesta de la fuente de alto voltaje con respecto a la señal de entrada se

utilizó una punta de prueba de alto voltaje. En la figura 19 se muestran los resultados expe-

rimentales obtenidos. La línea continua en la figura es un ajuste teórico a los datos experi-
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mentales. Se encontró que Vj. = (6.0l5><l0` ><V_,H)+ l5.l , donde VS es el voltaje de salida

de la fuente y VW es el voltaje de control de la fuente. Cada parámetro tiene una incerti-

dumbre de ±5 volts.

15
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Figura 19. Comportamiento de la fuente de alto voltaje con respecto a un voltaje de coti-
trol,

E] campo cohersivo a temperatura ambiente del niobato de litio es de ~ 21 kV/mm

(Myers et al. 1995). Las obleas que se han utilizado tienen medio milímetro de espesor,

por lo tanto, para realizar la inversión de dominios es necesario aplicar un voltaje ~ 10.5

kV. Esto implica la necesidad de un arreglo especial para la aplicación del alto voltaje

puesto que la resistencia dieléctriea del aire a una atmósfera es de 3 kV/mm (Reitz ut ul.
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1996) , es decir, el voltaje que hay que aplicar cs ~7 veces superior a lo que se puede apli-

car sin riesgo de ruptura dieléctrica del aire.

En experimentos previos a la inversión de dominios periódicos se invirtieron domi-

nios ferroeléctricos usando electrodos metálicos y electrodos líquidos. Para invertir los

dominios con electrodos metálicos se pintaron unos electrodos con pintura de plata en una

muestra de niobato de litio, el área de los electrodos fue ~8 mmg. Al aplicar tin voltaje de

~ 10.5 KV obtuvimos una inversión de dominios ferroclectricos. Para observar los doini-

nios ferroeléctricos invertidos se utilizó ataque químico, las muestras se sumergieron du-

rante un lapso de 30 minutos en ácido fluorídrico (l-IF) sin diluir. Los resultados se mues-

tran el figura 20.

(H) (12)

Figura 20, Estructura de dominios en niobato de litio en la superficie de la oblea: (zi) Ima-
gen tomada con un objetivo de microscopio de IOX, ([1) Imagen tomada con un objetivo de
microscopio de 45X.

En la figura 2l se muestran resultados de la inversión de dominios ferroeléctricos

usando electrodos líquidos.
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(H) (71)

Figura 21, Inversión de dominios ferroeléctricos usando electrodos líquidos.

La diferencia de contraste entre la fotografía del inciso (zi) y la fotografía del inciso

(b) se debe primordialmente a que el cristal de la primera fotografía estuvo sumergido en el

ácido durante 30 minutos y el otro cristal estuvo sumergido en HF durante l hora.

En las anteriores fotografías (figura 20 y 21) encontramos una característica en eo-

mún y es que al realizar la inversión de dominios se observó la presencia de dominios con

forma hexagonal. En el capítulo Ill se mencionó que la estructura del LiNbO_¡ está com-

puesta de iones dc oxígeno que están ordenados en forma de paquete hexagonal, por lo

tanto suponemos que la forma en que se invirtieron estos dominios es una consecuencia de

la estructura del LiNhO;. Si comparamos la figura 20 con la figura 21 se aprecian diferen-

cias en la distribución de los dominios y que las fronteras de los dominios están mas defi-

nidas cuando se utilizaron electrodos líquidos. De esta forma hemos corroborado que la

naturaleza de los electrodos tiene un efecto en la forma en que se invierten los dominios

(Myers erul, 1995).
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Para la inversión de dominios periódicos utilizando electrodos líquidos se utilizó el

arreglo experimental que se muestra en la figura 22, El arreglo consiste de una computado-

ra Macintosh IIvx con la cual se controlan vía GPIB un generador de funciones Hewlett

Packard modelo 33120 y un osciloscopio de 100 Mhz; el generador dc funciones se utiliza

para suministrar la señal externa de voltaje para controlar el alto voltaje de la fuente

BERTAN modelo o03C; el osciloscopio se utiliza para monitorear el alto voltaje y la co-

rriente que suministra la fuente de alto voltaje. La fuente de alto voltaje cuenta con un mo-

nitor externo al circuito de alto voltaje para la corriente y para el alto voltaje que esta su-

ministra.

Oscilscopio V
Fuente de CEM"

H.
dit
ala; 1.\

cainptiiznm-.¬ ""° “"“`j°
W., ,.r l -al,

0
!› ° Ci›i-riente _›

Q ~

Generador de Funciones

la

Figura 22. Arreglo experimental para la inversión de dominios ferroeléctricos invertidos
periódicamente.

En la figura 23 se muestra la celda que se ha utilizado para aplicar el alto voltaje,

El líquido electrolítico que hemos empleado con buenos resultados es una solución satura-

da de cloruro de litio (LiCl) disuelto en agua; en esta solución se han pesado 7 partes de

cloruro de litio por cada lO partes de agua destilada. En nuestro caso particular hemos em-

pleado con buenos resultados “o-rings” de uso común y corriente.
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Figura 23. Celda para la aplicación de alto voltaje.

Un aspecto que se presentó en la inversión de dominios es que al aplicar el alto

voltaje en la cara z + del cristal, el voltaje cohersivo que se obtuvo fue de ~l0.5 KV, lo

cual es consistente con el valor que sc presenta cn la literatura; pero cuando se aplicó el

alto voltaje para invertir los dominios en la dirección contraria, es decir, aplicando el alto

voltaje en la cara 1 - del cristal, el valor del voltaje cohersivo fue de ~ 8.4 KV, En la figura

24 se presentan las graficas de las mediciones experimentales que muestran este compor-

tamiento. En el inciso u de la figura se muestra la señal del alto voltaje aplicado en la cara

z+ del cristal; además se muestra la corriente que se le suministró al cristal durante la

inversión de los dominios. En el inciso I; de la figura se muestra la señal dc alto voltaje

aplicado a la muestra en la cara z ~ y la corriente que se le suministró al cristal. Se tiene

conocimiento (Eason R. W., comunicación privada) de que el comportamiento señalado

anteriormente se presenta porque al aplicar el campo eléctrico se forma, debido a la con-

ductividad finita del cristal, un campo eléctrico remanente con una dirección que es

opuesta a la dirección del campo aplicado, por lo que al invertir la dirección del campo

eléctrico aplicado el campo eléctrico remanente se suma al campo aplicado, reduciendo así

el voltaje necesario para obtener la inversión de la polarización espontánea. Este campo
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remanente desaparece después de cierto tiempo, que es del orden de horas, de aquí que

para reinvertir los dominios después de este tiempo es necesario aplicar un voltaje de ~
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Figura 24. Inversión de dominios: (zi) Aplicación del alto voltaje en la cara z +, (11) Apli-
cación del alto voltaje en la cara z -.
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Una cantidad quc se intentó determinar fue el valor de la polarización espontánea

(PS) utilizando la cc. (46). Para esto se midió la corriente y se integró con respecto al

tiempo. Si se conoce cl área de los electrodos y la carga total suministrada por la fuente, se

puede infcrir la magnitud de PS _ El valor que se obtuvo discrepó con el valor reportado en

la literatura, siempre siendo mayor por un valor aproximadamente de 2. Esto se debe prin-

cipalmente a que cl monitor de corriente externo de la fuente de alto voltaje no ha sido

confiable debido a su tiempo de respuesta.

Para el desarrollo de las estructuras con dominios ferroelcctrieos invertidos se pro-

gramó el generador de funciones para variar la forma de la señal de alto voltaje. En la fi-

gura 25 se muestran dos tipos de pulsos que se utilizaron. El pulso del inciso I; de la figura

nos ha dado mejores resultados. Las frecuencias de los pulsos que se han utilizado están

comprendidas en el intervalo de lO mH7. a 200 mHz. La frecuencia de 120 ml-lz es la que

mejor nos ha funcionado.
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Figura 25. Señales de alto voltaje utilizadas en la inversión de dominios.

En la figura 26 se presentan dos fotografías de dos cristales con estructuras de do-

minios ferroeléctrieos invertidos periódicamente en LiNbO_1. En la fabricación de estas

muestras se han colocado los escalones de fotorresina en la cara z + (inciso a de la figura),
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y en la cara z,~ (inciso [1 de la figura) obteniéndose resultados semejantes. El área apro-

ximada de dominios ferroeléetricos invertidos que sc ha obtenido de forma estándar es

~8mm2. Las fotografías son de las caras que están perpendiculares al eje cr La mancha

central que aparece invariablemente en todas las fotografías fue producto de un defecto en

el Objetivo de microscopio, Las muestras se atacaron químicamente para que los dominios

fueran visibles.

(H) (b)

Figura 26. Estructuras de dominios ferroeléctricos invertidos con A : 25,um: (tz) Fotorre-
sina en la cara z +, (lv) Fotorresina en la cara z -.

En las pruebas iniciales corroboramos que se había logrado exitosamente la inver-

sión de dominios periódicos observando las fronteras dc los dominios, las cuales invaria-

blemente terminaban en punta como se observa en la figura 27. Estas puntas, que forman

un ángulo de 120°, reflejan la simetría del cristal.
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(fl) (11)

Figura 27. Fronteras de dominios ferroeléctricos invertidos: (zz) Fotografía con un objetivo
de microscopio de ZOX, (11) Fotografía con un objetivo de microscopio de 45X.

Se ha visto que es posible observar los dominios invertidos con polarizatlores cru-

zados justo después de aplicar el alto voltaje. Esto se debe a que sc produce un cambio en

el índice de refracción en las fronteras de los dominios, debido principalmente a estrés en

estas fronteras (Flörsheimer et al, 1998). En la figura 28 se muestran dos especímenes cu-

yas fotografías se tomaron con polarizadores cruzados, las superficies que se exhiben son

perpendiculares al eje c.

Figura 28. Estructuras de dominios ferroeléctricos invertidas vistas entre polarizadores
cruzados.
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Para distender de forma significativa el estrés las muestras se calientan a 140" C du-

rante una hora aproximadamente, como se ha sugerido en la literatura (Myers el uI.l996).

Después de calentar las muestras hemos observado una disminución muy significativa del

estrés.

Una dc las pruebas con las cuales veriticamos la calidad de los dominios fue la

comparación de la imagen obtenida de los dominios fcrroeléctricos invertidos con la ima-

gen de la rejilla que se empleó para su fabricación; la comparación se muestra en la figura

29. Al comparar ambas imagenes observamos que la periodicidad es muy semejante, pero

el ancho de las franjas de la rejilla comercial difiere del ancho de los dominios ferroelectri-

cos invertidos, Una causa a la que le atribuimos este comportamiento es la falta de un con-

trol preciso de la corriente que fluyc a través de la muestra, que nos permita calcular con

exactitud el área de dominios que se invierte; además que se ha encontrado como regla que

para periodos mayores a 10 pm, los dominios crecen dc ~3-4 pm más anchos que el ancho

de los escalones de fotorresina (Myers el ul. 1995).
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Figura 29. Comparación de la estructura dc dominios con respecto a la mascarilla emplea-
da para su fabricación, ambas fotografías se tomaron un objetivo de microscopio de 45X.

Con las muestras que se fabricaron se realizaron pruebas ópticas, la finalidad de

estas pruebas era generar radiación en el infrarrojo medio. Si se observa la curva de sinto-

nización para el LiNbO3 a temperatura ambiente y bombeando con un láser Nd:YAG (véa-

se figura l 1), para un periodo de rejilla A : 25 pm , se espera encontrar dos longitudes de

onda: Ã ~ l,35;1m y Ã. ~ 5.2,um. En nuestro caso particular intentamos detectar radiación

a Ã = 1.35 /,tm por el intervalo de trabajo de los dispositivos empleados para la detección

de la radiación generada. Para este fin se utilizó el arreglo experimental que se muestra en

la figura 30. El arreglo consistió básicamente en un laser Nd:YAG, un polarizador que

controla que el haz que incide sobre el cristal esté polarizado extraordinario, un filtro que

sólo transmite a longitudes de onda superiores a Â. : l l00nm , dos lentes convergentes y

un monocromador. Este arreglo se llegó a modificar, las modificaciones consistieron en
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utilizar un analizador de espectros como dispositivo de detección, en lugar del monocro-

mador y el uso de un horno para calentar cl cristal.

Lnvbo,
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Figura 30. Arreglo óptico para caracterizar la estructura de dominios ferroeléctricos inver-
lidos periódicamente.

En estos experimentos no detectamos en ninguno de los dos dispositivos la longitud

de onda deseada. Uno de los aspectos que afectó en gran medida a que no se observara la

radiación a la longitud de onda deseada cs que el ciclo “duty” de los dominios (ecuación

24) está alejado del ideal que es 11 : % , esto provoca una disminución en de la eficiencia

de conversión de la radiación generada (ecuación 23). Aunque no pudimos encontrar el

valor preciso de 11, se puede apreciar en la figura 29 que es mucho menor a % . Por otra

parte el coeficiente de absorción para Sum en el niobato de litio es de 0,94cm" (Jundt D.

1997), esto significa que si se llegara a generar radiación a Ã ~ 5.2um se absorbería fuer-

temente por cl material, esto repercutiria en la generación eficiente a Ã. ~ 1.35 um. En la

literatura hasta donde tenemos conocimiento no se ha presentado el fenómeno de fluores-

cencia paramétrica con A : 25 um si se bombea con un láser Nd:YAG.
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Aunque no se pudo detectar la fluorescencia parametrica, sí se observó un realce

significativo de la generacion del segundo armónico. Cuando el haz de bombeo incidía en

una región del cristal monodoniinio y despues el cristal se desplazaba haciendo incidir el

haz en una región con dominios ferroelóctricos invertidos, la intensidad del segundo armó-

nico aumentaba de forma significativa. En la figura 31 se muestra este comportamiento.

Para visualizar mejor las curvas que aparecen en esta figura se ha empleado un factor de

escala diferente para cada curva.
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Figura 31. Comportamiento del segundo armónico, con regiones con dominios ferroelcc-
tricos invertidos y una región con tin solo doininio. Nótese que cl factor de escala para las
curvas es diferente.

En el experimento anterior se obtuvo que la intensidad del segundo armónico en la

región de una de las estructuras con dominios ferroeléctricos invertidos periódicamente fue
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aproximadamente 167 veces mayor qtie la intensidad del segundo armónico obtenida en

una región del cristal con un solo dominio. A continuación hareinos una comparación entre

la intensidad del segundo armónico que se obtiene teóricamente para tiiia estructura coii

dominios ferroeléctricos invertidos coii un periodo A y la intensidad del segundo armónico

para el desempatamiento dc fases; para esto calculainos el cociente siguiente:

«zar sinc1(ì(g])¡ai† : 7 2 _ (50)
IiiÃ:.iipmmrt-»is smc 1 (Ag )

donde Aka = Ak -2-E-, Ahora procedemos a hacer el calculo de la ec. (50), para esto cal-

culamos el valor de Alt a temperatura ambiente con la ec. (14), ademas eii nuestro caso

[Unit

particular A : 25 pmy I = lómm, de aquí qiie (M-¿dí e 1.88. Como se puede obser-
¡tica-i¬ip..i....uaiii.

var cl resultado anterior diverge del resultado obtenido experimentalmente, a continuación

diseutireinos los aspectos a los que le atribuimos este comportainiento.

Para explicar el incremento del segundo armónico que se observó experimental-

mente nos auxiliaremos de un tratamiento alternativo que se utiliza para explicar el fenó-

meno de cuasi empatamientode fases; en este tratamiento el efecto de cuasi empatamiento

de fases se ve como una transformación Fourier (Fejer er ul. l992)_ En este tratamiento

básicamente se considera a la no-linealidad como una función modulada periódicamente

que se puede expresar como una serie de Fourier, Por tratarse de una estructura periódica a
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la estructura se le asocian in-ésimos vectores conocidos conio vectores de la rejilla; estos

son inversamente proporcionales al periodo de modulación (A). Se puede demostrar qiie

en el caso más geiieral la intensidad del segundo armónico está en función de todos los

vectores de la rejilla asociados a la estructura, si la estructura periódica fuera perfecta el

término qiie dominaría sería el vector de la rejilla m-ósimo, y eii ese caso la intensidad del

segundo armónico estaría dada por la ecuación (25).

En nuestro caso particular en las estructuras de dominios qiic se desarrollaroii la

longitud de los dominios presentaba fluctuaciones coii respecto del valor ideal qiie debió

ser de 12.5 um , en algunos casos estos fiierori más anchos y en otros mas angostos como se

puede apreciar en la figura 29. Además aunado a esto no se determinó que distribución

teiiían exactamente los dominios a lo largo de la región del cristal que se inodificó. Dc lo

anterior es claro qiie las estructuras desarrolladas tenían imperfecciones, por lo tanto noso-

tros le atribuiinos el aumento de la intensidad del segundo armónico observada experi-

mentalmente a las coiitribuciones de diferentes periodos de la rejilla asociadas a las imper-

fecciones en la estructura.

IV.3. FABRICACIÓN DE REJILLAS CON PERIODICIDAD PRECISA

En esta sección presentaremos una técnica para la fabricación de rejillas en pelíctila

holográfica con periodicidad precisa. Uno de nuestros objetivos fue evitar la dependencia

del uso de mascarillas comerciales en la técnica descrita anteriormente, debido a que para



69

cada aplicación específica, es necesario contar' una mascarilla con una periodicidad especí-

fica; se pueden mandar hacer pero esto repercute en tiempo y dinero.

La idea básica de la técnica consiste en formar la imagen de una rendija sobre una

película holográfica y mover la película para obtener múltiples exposiciones, El arreglo

basico se inuestra en la figura 32. Eri este arreglo se expande un haz provenierite de uri

láser de Argón y se filtra con el filtro espacial para qiie la intensidad sea uniforme, este haz

se colima con uria lente convergente e incide sobre una rendija. Una lente de cámara forma

la iinagen dc esta rendija sobre una placa holográfica. Para desplazar la película a lo largo

del eje .\' se utilizó un microposicionador Newport-Klinger modelo UE4lPP que tiene

resolución de 0.1 pm y cl movimiento se coordinó coii el obturador por computado-

ra.

Liam aa Argiari I_

I /' ›-Fm Loire Lim
L .obturador 'Í' wrivefgarim . °,“'° de prsrrtruria Zespacial Rendiia ciimiuii \_

Figura 32. Esquema básico para la fabricación de rejillas.

Eii la figura 33 se muestra el procedimiento coii el cual se dcterinina el ancho del

haz obtenido en el arreglo anterior. En este método se sitúa una navaja en el foco de la

lente de camara y la navaja se sujeta a una base coii tornillos micrométricos, la ciial per-

mite movimiento en la dirección x y z. Al moverse la navaja en la dirección .r se va
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obstruyendo el haz produciéndose una variación de intensidad que se detecta con el foto›

detector,

L-¡U :
Nam@

rin» ¡met-|«¬f _t›¡t› \

 ) V
HIIL del \:ì.\'er

Figura 33. Determinación experimental del ancho del haz

En el inciso 0 dc la figura 34 se presenta una gráfica en in que sc muestra la varia-

ción de la intensidad con respecto al desplazamiento de la navaja. Para obtener cl ancho dcl

hay. es necesario derivar la curva que sc ha obtenido; el ancho del haz que en una de las

mediciones se obtuvo utilizando este procedimiento cs de ~ 1 lttm , como se muestra en el

inciso b dc la figura.
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Figura 34. Resultados experimentales de la mcdición del ancho del haz.

En la figura 35 se presenta una sección de una rcjilla de IZOO líricas con una perioe

dicidad dc 28.5 pm que se obtuvo con la técnica que se propuso, Se seleccionó esta perio-

dicidad porque se cucnta con un cristal de LiNbO; con dominios ferroeléctricos invertidos

con esta periodicidad y la idea era comparar los resultados de éste con los que nosotros

obtuvióramos.
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Figura 35. Rejilla dc 1200 líneas en película holográfica, con periodo de 28. 5 tun.

Una tle las ventajas de la técnica de cuasi empatamiento de fases con respecto a la

técnica de empatamiento de fases cs que se pueden producir procesos ópticos no lineales

en cadena. Para esto en una región del cristal los dominios ferroeléctrieos se invierten con

cierta periodicidad de acuerdo a la interacción óptica no lineal que se desee, y posterior-

mente la radiación generada por esta interacción sc inyecta en otra región del cristal con

otra periodicidad para que se de otra interacción óptica no lineal. En la figura 36 se pre-

senta una [otografía de una rejilla con dos periodicidades distintas; en esta tbtografía se

observa que con la técnica que se propuso se pueden producir mascarillas para implemen-

tar este tipo de procesos.
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Figura 36. Rejilla en película holográfica con periodicidades de 21 y 29 um.

IV 4 CONCLUSIONES

Se ha implementado y se ha hecho reproducible la inversión de dominios ferroeléctri-

cos invertidos por aplicación de campo eléctrico con un periodo de 25 um. Para la fa-

bricación de estas estructuras se han desarrollado técnicas específicas que incluyen el

corte y pulido del niobato de litio, grabado de rejillas en fotorresina, aplicación de alto

voltaje en muestras de LiNbO¡ que tienen medio milímetro de espesor, fabricación de

rejillas en película holográfica con una periodicidad precisa y la caracterización de las

estructuras con dominios ferroeléetrieos invertidos por medio de métodos ópticos y por

medio de ataque quimico.

Al realizar la inversión periódica de dominios 1`erroeléctrieos invertidos heinos corro-

borado distintos parámetros físicos reportados previamente en la literatura, entre estos

se ha corroborado que la naturaleza de los electrodos juega un papel importante cn la

forma en que se invierten los dominios ferroeléctricos, se ha corroborado la presencia
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de estrés en las fronteras de los dominios ferroeléctricos inmediatamente después de

aplicar el campo eléctrico, y que este estrés disminuye considerablemente aumentando

la temperatura en el cristal, se ha corroborado que cl voltaje cohersivo que se necesita

aplicar en medio milímetro del cristal es de ~l0.5 KV cuando el voltaje se aplica en la

cara 2+. Además se ha corroborado la existencia de un campo eléctrico remanente al

aplicar el campo eléctrico en la cara z - del cristal.

Se ha observado que la concentración del líquido electrolítico desempeña un factor

muy importante para el desarrollo exitoso de las estructuras con dominios ferroeléctri-

cos invertidos.

Experimentalmentc corroboramos que se produce un realce significativo de la intensi-

dad del segundo armónico entre un cristal con dominios ferroelectricos invertidos y un

cristal monodominio.

Hasta donde se tiene conocimiento es la primera vez que en México se producen es-

tructuras con dominios ferroeléctricos invertidos periódicamente en LiNbO3.

Uno de los objetivos que no se logró cumplir fue la generación de tluorcscencia para-

métriea, como se mencionó anteriormente. Se piensa que si se utiliza una mascarilla

con otra periodicidad (entre 27 y 30 micras en vez de 25 micras) y se mide con preci-

sión el flujo de corriente a traves de la muestra para poder controlar mejor el ciclo

“duty” de la estructura de dominios se podrá observar este fenómeno.
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APÉNDICE l. ECUACIONES ACOPLADAS

Para tlescrihir el comportamiento de la propagación de ondas electromagnéticas en

medios ópticos no lineales se utilizan las ecuaciones acopladas, las cuales se derivan de las

ecuaciones de Maxwell cuando consider-amos la interacción de tr-es ondas electromagnéti-

cas viajeras con un medio óptico no lineal, a través del coeficiente óptico no lineal de or-

den dos.

Para obtener las ecuaciones acopladas tomamos como punto de partida las ecuacio-

nes de Maxwell en su forma diferencial en la Forma generalizada en sistema internacional

(Sadiku, 1994):

V ~ D = p . (S1)

donde D es el Desplazamiento eléctrico y p es la densidad volumétrica de carga eléctrica.

V -B : 0, (52)

donde B es la densidad de flujo magnético.

v><E : - aå , (53)
òr

donde E es la intensidad de campo eléctrico y r el tiempo,
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v><t¬1:.i+a2, (54)
Br

donde H es la intensidad de campo eléctrico que está relacionada inversamente a la densi-

dad de flujo magnótico por medio de la permeabilidad magnética pt comoB = /JH y J es

la densidad de corriente.

El desplazamiento eléctrico esta relacionado con la polarización eléctrica P por:

D:e,,E+P, (55)

donde en es la pcrmitividad eléctrica en el espacio libre.

Para cl analisis que se desarrollara haremos las siguientes consideraciones físicas:

1. Suponemos qtre el medio es isotrópico.

2. No hay una densidad volumétrica de carga presente, cs decir, p : 0 .

3. La densidad de corriente es cero.

La polarización eléctrica del medio se puede separar en una superposición del

efecto lineal y el efecto no lineal:

P =e,,)¿“'E+P,,.L, (56)

donde 95"' es la susceptibilidad eléctrica lineal y PNL es la polarización clóctrica no lineal.



Si se introduce la cc. (55) en la ec. (56), se obtiene:

D = s,,(1+ ;¿'“)E+P,,.L,

si se substituye e = c,,(l + gg

tiene:

BE DPV>< 1-l : 7 + ""- _
S ör äz

Si se aplica el

identidad ve

VV-E-WE:-;1§ï(V><l-I).

Alintro

(60), 9112 a~P ,VV-E-V“E=-usB'ï-¡.t-arg”.

W) en la ec. (57). Y este resultado se

rotacional en ambas partes de la igualdat e

ctorial V>< V><E : VV -E - VZE se obtiene:

ducir la ec. (58) en la ec. (59) se obtiene:

80

(57)

introduce en la ec. (56) sc

(53)

ld la cc. (53) y se utiliza la

(59)

ico que p : 0 la ec. (51) está dada por:Como se supuso un medio isotróp y
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v-13:0. (ei)

Introduciendo la ec. (61) en la ec. (62) y se obtiene la ecuación de onda escalar que

incluye los efectos de la polarización no lineal dada por:

, ala NP,V"E=;1e-ãIT+t1T;`L. (62)

La ec. (62) describe el efecto que induce la polarización no lineal sobre las ondas

ópticas que se propagan en cl medio óptico no lineal. Para obtener la solución de la ec. (62)

primero se considera la propagación de las ondas ópticas en una dirección, además se des-

precia el término de la polarización no lineal, de aquí se obtiene:

›, 9 EV'E: ff . 63/12 ar. < >

Como solución de la ec. (63) se proponen tres ondas monocromáticas planas que

viajan en la dirección z. El campo electrico total E, propuesto como solución está dado

por:

ET : %[Ele-noi-t,:› + E26-timo-t-,:› +51@-rima-ttzt +¿,.¿_]- (64)
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Al introducir la ec. (64) en la ec. (63) se obtiene:

k¡ I wi n¡. (65)
c

con i=1,2,3.

La solución dc la ec. (62) se espera que sea semejante a la solución de la ec. (63),

pero ahora como solución se propone que la amplitud de las ondas varíe con la distancia,

por lo tanto, el campo eléctrico total está dado por:

ET : å[E|(Z)e-1110,.-1.1»+¡¡1<Z)e .loli-A,-› +E3(Z)e-»tir-,i-tr.) +56] (66)

Para simplificar los cálculos resolvercmos los términos de la ec. (62) por separado.

Si se introduce la ec. (66) en el primer término de la cc. (62) se obtiene:

VZE =â+ 1,'/<, ìafšz) - 1<fE,(¿)J@"*“-' '^-1' + L»-.} (67)

con i=1,2,3.

Si en la ec. (67) se utiliza la aproximación de la envolvente de la variación lenta, en

la cual se propone que la variación de E_ cn una distancia del orden de una longitud de
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E ' FE .
onda es despreciable, es decir, si k, ll }(Z)` >> t [',<Z>, para 1': l,2,3, se obtienen tres

zz zz

ecttaciones:

VIE : l{[2fk. aE' (Q ~ /GE, (z)le"“"*"*'” + cf-}. (68)
2 dz

con i : l,2,3.

A1 desarrollarel término ,ue 9255,' de la ec. (62) se obtiene:¡_

as aåšf : “Ze [†wfE,(z)e ^*°“r"^*' +t›.t-.], (69)

con 1' : l,2,3.

w
Con las ecuaciones (68). (69) y (65) se puede calcular VIE -pesa-»É-, obteniéndo-

I

se:

WE- asì-,E = ik, “¡EL)¢›s'f“†'s*r“ + af . (70)
dt z/Z

con i = l,2,3.
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. WP. . . , , . ., ,Si se calculatl considerando solo el primer termino de la polarizacion no li-¡_

_ ili 1neal dado por PNL _ E01 E, ,se obtiene:

zH öafštq, : ¿liusoxllt[_4wfiE]le-2¡<w,i-tp) _4wšE-:JE-zitmg-t,;› _4mÍE`1¿,-1i(w,i-tu)

¬ 1 -itnn¢n›¿)/›|tL¡+Á¡l: 1 ~i((u¡+u,)HitA(›Ã¡L-2E,I;,(w, +w¿) e -2E,E›,(w,+a›,) e (71)
_2E2¡¿-¡(011 +wìya-itf-›,+w,n+i(t,+t.›: _2EI'E1(w1 _m| )1E-14», iti,)i+;tt-,-t-,i.-

_2E|*E"(w-X _w|)1€-it«›.-m,n+iit,-t,›; _2E;E¡<¿0` __wi)z6-am.-o,)i+itt\-t¿): + CL]

De la ec. (71) observamos que existen términos que oscilan a las frecuencias 0),,

(ul, ml, y también ala suina y la diferencia de estas frecuencias.

La igualdad entre la ec. (70) y la ec. (71) se debe dc cumplir para toda r, por lo

tanto, se pueden resolver separadamente los términos que varían como c"""', e '”=' y

_,,,,, _ . I _ _, _ ,_ _ _,,,,,,e . Si consideramos piimeio el termino que varia como e donde (ul = co, +a›2 , se

obtiene:

IE › _ , , ,flïl- m1 ¿¡r.iE|E2e Mi A, t,i_› (72)
dz cn,

Usando un procedimiento similar al anterior. para los términos que varían como

e"”"' y e"'"'=' , se obtiene el sistema dc ecuaciones siguientes:
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f/E1 (Q :I-fl): [[<1›E*E gin. A',-i†,\±
zlz en, 2 1

L1@ : ¡ï¢1“'E.`E,L›'““^='^*'f , (73)
dz cn, `

¿¡E1@:¡f-¡J ¿¡«1›E E)e¬¢A.†k¿ i,›:
1/Z cn, I '

donde :Im = åli” y por completas hemos incluido la cc. (72). Las ecuaciones anleriorcs

se conocen comn las ecuaciones acnpladas y estas describen las interacciones no lineales

pz\1'a1nél|'icaS.
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i"i ii'_ › iV P mie me 2 [gimii ii _¿, imii Ii ]
Ei1wi(Z) : ]¬¡im›`¿¡i1› _ › _ ig _ (78)

donde se ha introducido la cantidad ii conocida como ciclo “duty” 11 ,dada por:

u;† 79
U u+b ( )

Simplificando la ec. (78) se puede obtener una relación para la intensidad de la on-

da generada; esta relación está <leizla per:

¡um : A1[¡im›]1`¿¡i1i ìíïì Sen1(7m)[1, (80)

8:02 ., . .donde A1 = if ›†U T - . De la ecuacion se observa que la intensidad de la onda gene-
L" [ii “' Tn 'm E0

. . . › 4 _rada sufre un detrimento adicional de sen '(7m) aunado al factor dc (f) que se obtiene enH,

cuasi empatamiento de fases con respecto ii empatamiento de fases.


