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Resumen de la tesis que presenta Fernando Arturo Araiza Sixtos, como requisito parcial para la
obtencion del grado de Maestro en Ciencias en Optica con orientacién en Optica Fisica.

Estudio de las propiedades dpticas lineales y nolineales de materiales hiperbélicos basados en
sistemas multicapa

Resumen aprobado por:

Dr. Raul Rangel Rojo

Director de tesis

En este trabajo de tesis se presenta el disefio, fabricacion y estudio de las propiedades 6pti-
cas de materiales hiperbdlicos basados en nanolaminados de capas alternadas de un metal Ru y
un dieléctrico TiO,. Las muestras fueron producidas por la técnica de Depdsito de Capas Atémico
(ALD), cuyas dimensiones fueron calculadas para producir un punto de Permitividad Casi Cero cer-
ca de 800 nm, con el fin de coincidir con el laser de femtosegundos que se usé para el estudio de
sus propiedades no lineales. Las propiedades dpticas lineales se midieron utilizando espectrofoto-
metria y elipsometria espectrografica. Las propiedades épticas no lineales se estudiaron utilizando
la técnica de barrido en z (z-scan) con un laser de Titanio-Zafiro pulsado de femtosegundos. Los
resultados del barrido en z confirman la presencia de efectos nolineales en el sistema multicapas
a pesar de tener un ancho aproximado de 100 nm, encontrando para la refraccién nolineal un in-
dice positivo ny = 0,208 + 0,013 cm?/GW vy para la absorcién nolineal un coeficiente negativo
B = —321+0,07 x 10° cm/GW. Por otro lado, aunque al usar pulsos de fs se minimiza la contri-
bucién de posibles efectos térmicos a la respuesta del material, una absorcion finita y la alta tasa
de repeticion de los pulsos, hacen posible la contribucion de efectos térmicos acumulados de pulso
a pulso, que necesita ser cuantificada. Para hacerlo, se modifica la técnica del z-scan afiadiendo un
cortador de haz que permite variar la carga térmica a la muestra, manteniendo la irradiancia pico
constante. Mediante esta técnica, se consiguidé separar las componentes electrénica y térmica a
la respuesta nolineal, obteniéndose ngectronica = (.084 cm? /GW y nirmica = 0,178 cm? /GW, la
suma de ambas respuestas nos da un valor consistente con el que se encontré anteriormente.

Palabras clave: Optica Nolineal, Materiales Hiperbélicos, Permitividad Casi Cero.



Abstract of the thesis presented by Fernando Arturo Araiza Sixtos, as a partial requirement to ob-
tain the Master of Science degree in Master in Science in Optics with orientation in Physics Optics.

Study of the linear and nonlinear propertis of hyperbolic materials based in multilayered
sistems

Abstract approved by:

Raul Rangel Rojo

Thesis Director

In this thesis work we will present the design, fabrication and study of the optical properties of
hyperbolic materials based on multilayered metal-dielectric Ru/TiO, structures. The samples were
fabricated using the Atomic Layer Deposition technique, the width of the layers was calculated to
generate a point of Epsilon Near Zero near 800 nm, to match the femtosecond laser used to study
the nolinear response. The linear optical properties were studied using Spectrophotometry and
Ellipsometry. The nonlinear response was studied usint the z-scan technique with a femtosecond
pulsed Titanium-Sapphire laser. The z-scan confirms the existance of nonlinear response in our
multilayered structure eventhough its total width is around 100 nm, and we measured a nonlinear
index of refraction ny = 0,208 + 0,013 cm?/GW and a nonlinear absorption coefficient 5 =
—3,21 4 0,07 x 105 em/GW. On the other hand, although using fs pulses minimizes the posible
contribution of thermic effects to the nonlinear response, the existance of linear absorption and
the high repetition rate of the pulses makes possible the existance of a acumulated thermic effect,
that needs to be cuantified. To do so, the z-scan technique is modified and a chopper is added
to variate the thermal load in the sample, mantaining the peak irradiance constant. Using this
method, the thermal response was succesfully separated from the electronic response, obtaining
pglectronic. — () 084 em? /GW y nifermal = (0,178 cm? /GW, these results are consistent with the
nonlinear index of refraction previously stated.

Keywords: Nonlinear Optics, Hyperbolic Materials, Epsilon Near Zero.
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Capitulo 1 Introduccidn

A lo largo de la historia la ciencia se ha interesado en estudiar, explicar e implementar los
fendmenos conocidos. De esta manera, se logré caracterizar a los materiales que se encuentran con
facilidad en la naturaleza de acuerdo a su respuesta a la interaccidn con la luz, y esta respuesta se
describe con el tensor de permitividad €. En general el tensor de permitividad tiene 9 componentes
gue describen la respuesta en distintas direcciones y estas pueden ser nUmeros complejos. En el
caso de un material isotrépico en el cual no importa la direccién de propagacion de la luz, los
valores de las entradas son iguales y se puede considerar al tensor como una constante. Ejemplos
de materiales isotrépicos son los medios dieléctricos o aislantes, que se caracterizan por tener una
permitividad real y que siempre es positiva ¢ > 0, y los materiales conductores como lo son los
metales que se caracterizan porque su permitividad es un nimero complejo y para longitudes de
onda en el espectro visible |a parte real de la permitividad es negativa ft{e} < 0. Para un material
anisotrdpico no todas las componentes del tensor de permitividad € son iguales y en general la
respuesta del material ird en una direccion diferente a la del campo eléctrico. En estos materiales
siempre se puede escoger un sistema coordenado que permita reducir a un minimo el nimero de

elementos del tensor.

Sin embargo, debido a que el nimero de materiales presentes en la naturaleza es finito, el nu-
mero de fendmenos dpticos posibles de observar se veia limitado. Por esto, con todos los avances
en la éptica que se obtuvieron de estudiar los materiales y fenédmenos, fue necesario preguntarse
como romper los limites de la dptica conocida. La respuesta a esta pregunta resultd en la creacion
de los metamateriales épticos, los cuales son estructuras de escala nanométrica que han sido di-
sefiadas y fabricadas con el fin de presentar propiedades que no se encuentran en la naturaleza.
Estos materiales han atraido la atencién de la comunidad cientifica en las Ultimas décadas debido a
sus propiedades extraordinarias, y gracias a éstos la electromagnética clasica y la dptica han expe-
rimentado grandes avances y descubrimientos en el campo de investigacion. Los metamateriales
fueron anteriormente conocidos como materiales levégiros (LHM del inglés: left-handed media) y
medios de indice de refraccidn negativo (NIM del inglés: negative refractive index material). Debi-
do a que las escalas de la estructura suelen ser menor a la longitud de onda de la luz, ésta los ve
macrosépicamente como un medio homogéneo, el cual presenta excitantes e inusuales respuestas

a la interaccion con la luz.



Los metamateriales fueron propuestos tedricamente por primera vez en 1968 por Veselago
(1968), éstos poseen muchas caracteristicas nunca antes vistas como refraccién negativa, propa-
gacion inversa de ondas electromagnéticas, corrimiento Doppler inverso, y radiacion Cherenkov
hacia atras. Sin embargo, debido a las limitaciones experimentales para producir estos materiales,
la investigacion de los metamateriales estuvo detenida durante 30 afios. Hasta que en 1996, Sir
Pendry descubrié un alambre cuya permitividad eléctrica era negativa (Pendry et all, 1996), segui-
do del descubrimiento de materiales con permeabilidad magnética negativa (Pendry et al), 1999)

y de materiales isotrdpicos levagiros (Shelby et al.), 2001).

Los metamateriales en general pueden tener propiedades mas complicadas e interesantes que
ser levogiros y tener indice de refraccion negativo, por esto, los cientificos se han dedicado a estu-
diary explorar todas estas nuevas propiedades. En 2005, se utilizé un medio de indice de refracciéon
con gradiente para curvar una onda electromagnética (Smith et all, 2005), y en 2006 se utilizé este
material para crear una capa dptica invisible, lo que se conoce como invisible cloacking (Schurig
et all, 2006). El alma de los metamateriales es la capacidad de controlar la propagacion de ondas
electromagnéticas, y después de la creacién de las capas épticas invisibles, el interés en los me-
tamateriales para su uso en la dptica crecid exponencialmente resultando en numerosos articulos

cientificos.

Los metamateriales han presentado increibles propiedades para controlar la luz como lo he-
mos mencionado antes, pero fue gracias a las técnicas de nanofabricacién, métodos numéricos
para modelar, y herramientas para caracterizar, que los metamateriales fueron acogidos y ganan-
do popularidad en el campo de la dptica. Entre las muchas aplicaciones de los metamateriales en
la 6ptica podemos hablar del uso de un bloque con indice de refraccidon negativo para crear una
super-lentel que supera el limite de difraccién y hace posible obtener una resolucién por deba-
jo de la longitud de onda (Pendry, 2000) como se muestra en la Figura f.. Por otra parte, como
ya habiamos mencionado, los metamateriales se pueden utilizar para hacer capas invisibles y se
han propuesto dispositivos para frecuencias de microondas (Schurig et all, 2006 Liu et all, 2009).
Aunque hasta ahora solamente hemos mencionado el estudio de los metamateriales en procesos
Opticos lineales, las propiedades dpticas no lineales también se han estudiado con igual interés

en las ultimas décadas. En general, se ha estudiado la propagacién no lineal de ondas y lo que se

1También llamadas lentes de Veselago por haber predecido su comportamiento teéricamente (Veselagd, 1968).



[
\ | | 2 ~
A { - g
S / -

Figura 1: La limitacién de las lentes convencionales y la idea de una placa NIM como lente. (a) Una lente con-
vencional solamente junta las ondas propagadas. (b) La pérdida de las ondas evanescentes. (c) La habilidad
de una placa NIM produce una imagen. (d) En la placa NIM las ondas evanescentes crecen, recuperando asi
las ondas evanescentes y propagadas.

conoce como la ecuacion no lineal de Schrodinger para la propagacion de luz en un medio no lineal
(Agranovich et all, 2004; Scalora et all, 2005), asi como el estudio de procesos no lineales como
la generacién de segundo armonico (SHG por sus siglas en inglés: Second-Harmonic Generation)
y la amplificacién paramétrica (Popov and Shalaev, 2006a,b; Shadrivov et all, 2006; Scalora et all,

2006).

El tema de interés principal de este trabajo de tesis son un tipo especial de metamateriales,
los materiales hiperbdlicos (HM por sus siglas en inglés: Hyperbolic Materials), especificamente su
aplicacidén a la dptica no lineal. Los materiales hiperbélicos son un tipo de metamaterial anisotré-
pico que ha estado ganando mucho interés en los Ultimos aifos por sus propiedades Unicas y casi
imposibles de encontrar en la naturaleza. A diferencia de otros materiales, los materiales hiper-
bdlicos tienen una naturaleza no resonante con un alto pardmetro de desempefio, y pueden ser
fabricados con técnicas de nanofabricacidn estandares, y sus propiedades pueden ser facilmente
sintonizables en un rango espectral muy amplio. Los materiales hiperbdlicos se presentan cuando
las componentes principales del tensor de permitividad eléctrica ¢ tienen signos opuestos, cuando
lo normal es que todas las entradas del tensor tengan el mismo signo. Existen materiales naturales
gue presentan este tipo de propiedad para un cierto rango espectral, como el bismuto y el grafito
(Alekseyev et alJ, 2012) y el éxido de indio y alumino (ITO por sus siglas en inglés: Indium Tin Oxi-

de) (Wang et all, 2015). Debido al signo opuesto en las componentes del tensor de permitividad



(b)

Figura 2: Superficies de isofrecuencia (w = constante) para ondas transversales magnéticas en materiales
hiperbdlicos. (a) La superficie es una hiperboloide de dos ramas para los materiales hiperbélicos de Tipo |
€L <0ye >0, (b) la superficie es una hiperboloide de una rama para los materiales hiperbdlicos de Tipo
e >0y6|| <0

se tiene que para una frecuencia de luz dada, las curvas de nivel en el espacio (k,w) dadas por
la relacion de dispersién k = «/c son hiperboloides en lugar de elipsoides como pasa en materia-
les normales como se muestra en la Figura P. Estas superficies de isofrecuencia nos dicen que, a
diferencia del caso elipsoidal donde el vector de onda esta restringido a valores definidos, para
un material hiperbdlico el vector de onda es indefinido y se rompe el limite de difraccién. Como

consecuencia de esto se puede confinar luz en un volumen cada vez mas pequefio.

Para fabricar un material hiperbdlico sélo es necesario seguir un criterio: restringir el movi-
miento de los electrones en una o dos direcciones espaciales. Para conseguir esto en el rango es-
pectral visible, es suficiente combinar un metal cuya parte real del tensor dieléctrico ¢ es negativo
por debajo de la frecuencia de plasma, con un dieléctrico cuyo tensor dieléctrico € es puramente
real y positivo. Cuando la luz interacciona con un material hiperbdlico, ésta observa las propieda-
des del material como un medio promedio en lugar de observar individualmente las propiedades
de los materiales que lo componen. Por ello es necesario definir la permitividad eléctrica efecti-
va, la cual estudiaremos a fondo en esta tesis y depende tanto de las propiedades dpticas de los

materiales utilizados, como de su geometria fisica.

Existen varias formas de lograr un material hiperbdlico, entre los disefios mas comunes se en-

cuentran los arreglos multicapas metal-dieléctrico, donde las componentes principales del tensor



Figura 3: Ejemplos de materiales hiperbdlicos (Poddubny et all, 2013). (a) Estructura multicapas metal-
dieléctrico. (b) Hiper-lente. (c) Mallas multicapas. (d) Arreglos de nanoalambres. (e) Arreglos de nanopi-
ramides metal-dieléctrico. (f) Metamateriales basados en grafeno.

dieléctrico dependen Unicamente de la geometria del arreglo y de las propiedades dpticas de los
materiales que lo conforman. Otro tipo de material hiperbdlico consiste en arreglos periddicos de
nano alambres metalicos colocados en paralelo en un dieléctrico. De igual manera, se han estu-
diado tedricamente y experimentalmente los arreglos de piramides multicapas metal-dieléctrico.

Estos ejemplos de materiales hiperbdlicos se pueden observar en la Figura B.

Los materiales hiperbdlicos son de gran interés, entre otras cosas, pues la manipulacién co-
rrecta de sus parametros puede llevar a la fabricacidn de un material con una longitud de onda
para la cual la permitividad efectiva sea casi cero (ENZ por sus siglas en inglés: Epsilon Near Zero),
o al menos su parte real. Estos materiales son muy importantes debido a que entre los efectos
Unicos que presenta, la respuesta dptica no lineal de tercer orden puede ser incrementada con-
siderablemente sin la necesidad de un sistema de iluminacion mas intenso. Los materiales con
permitividad casi cero funcionan para una longitud de onda dada, por lo cual la fabricacién debe

ser muy meticulosa para conseguir el efecto deseado.

Considerando la teoria electromagnética (EM) de Maxwell y la teoria ondulatoria de la luz, los



parametros ey i, que son la permitividad eléctrica y la permeabilidad magnética respectivamente,
de materiales continuos o de metamateriales artificiales, se pueden usar para proporcionar una
descripcidon completa de las propiedades épticas de los materiales. Al manipular estas constantes
se pueden conseguir fendmenos interesantes, y, recientemente, se ha manipulado el valor de Ia
permitividad para que éste tienda a cero a través del disefio apropiado de los materiales. Para
facilitar los calculos en un futuro es conveniente definir la permitividad y permeabilidad relativas

como:

€ = —, y Ky = —, (1)
€o 2

donde € y 1o son la permitividad y permeabilidad del vacio. Estas constantes definen como se
comporta la luz en el material en comparacion al vacio, y facilitan los calculos puesto que son

adimensionales.

La eleccién de manipular la permitividad en vez de la permeabilidad se debe a que, en el ré-
gimen éptico, la mayoria de los materiales tienen una respuesta magnética significativamente pe-
guefia y por lo tanto la permeabilidad magnética puede ser considerada como constante, donde
i = 1. Como ya mencionamos, haciendo que para una longitud de onda se tenga una permitivi-
dad eléctrica casi cero se pueden conseguir valores del indice de refracciéon que también tienden

a cero (n =~ 0), ya que, segun las ecuacidnes de Maxwell, n = /€, i,

Entonces, el numero de onda £ dentro de un material con permitividad casi cero, que estad dado
por k = 27n /)Ny, también se vuelve cero. Cuando una onda electromagnética llega al material con
permitividad casi cero, se tiene un nimero de onda casi cero y se produce una situacién en que la
onda electromagnética viaja con una fase constante a través del medio. Debido a esto, las sefales
no lineales que se generan en diferentes posiciones se pueden combinar coherentemente, lo que
resulta en una alta eficiencia de generacion y una intensidad de salida alta. Esta propiedad libre de
desempate de fase también supera las limitaciones donde la sefal sdlo puede ser generada en una
direccién, y ahora puede propagarse hacia adelante y hacia atras simultdneamente permitiendo

un control mas preciso de la sefial generada.

Al considerar las condiciones de frontera en un material con permitividad casi cero para la am-
plitud de la componente longitudinal del desplazamiento eléctrico, que puede ser expresada como

D, = ¢;F |, se observa que la magnitud del campo eléctrico dentro del material con permitividad



casi cero crece significativamente, pues esta dada por la relacion:

e1 b

)
€ENZ

(2)

EENZ =

donde ¢; y E; son la permitividad y el campo eléctrico de un material adyacente al material con
permitividad casi cero. Notese que aunque el campo F; sea muy pequefio, debido a que egnz
tiende a cero, el campo resultante siempre se incrementara considerablemente. En consecuen-
cia, debido a que las propiedades épticas no lineales de los materiales dependen de la intensidad
del campo, los materiales con permitividad casi cero pueden incrementar la respuesta no lineal

considerablemente.

Por otro lado, teniendo en cuenta que el indice de refraccion no lineal ny estd relacionado con
la susceptibilidad no lineal de tercer orden x*) a través de la relacién:
3
3
ny = ——x", (3)

4nZegc

se puede ver que en vez de intentar modificar el tensor intrinseco y(*), se puede concentrar en

hacer que el indice ng tienda a cero para obtener una respuesta no lineal alta.

La dptica no lineal tiene un gran potencial para aplicaciones en el procesamiento éptico de
sefales, pero, tiene dos grandes desventajas que limitan este objetivo: el desempate de fase y
las interacciones débiles de la luz con la materia. En las Ultimas décadas se han realizado diversos
avances en el procesamiento de informacién digital utilizando propiedades dpticas no lineales, sin
embargo, este campo no ha tenido el éxito esperado debido a que se necesitan laseres muy poten-
tes y costosos debido a la respuesta no lineal usualmente débil de los materiales. Debido a esto,
los sistemas no se pueden hacer lo suficientemente pequeiios para competir con los transistores
electrdnicos. Es por esto que los materiales hiperbdlicos son tan importantes, pues como ya vimos,
estos materiales pueden superar las dos barreras que han detenido laimplementacién de la éptica
no lineal en el procesamiento de sefiales. La gran ventaja de los sistemas no lineales, es que son

capaces de procesar informacion a frecuencias mas altas que el limite de la electrénica comercial.

La primer elaboracién experimental de un metamaterial hiperbdlico multicapas fue la elabo-
racion de una super lente (Liu et all, 2007). Subramania et al] (2012) fabricaron un material mul-
ticapas de TiO, y Ag con anchos de 54 y 16 nm respectivamente, y utilizando espectroscopia de

transmision y reflexion determinaron que el punto de permitividad casi cero se encontraba en el



espectro visible. Si el material tiene propiedades dpticas no lineales se puede explorar la regién
de indice de refraccion casi cero, con el fin de maximizar la respuesta no lineal (Feng and Halter-
man, 2008). (Kaipurath et al/, 2016) exploraron la no linealidad de los materiales ENZ experimen-
talmente, su muestra constaba de capas de SiO, y Ag de 70 y 5 nm de grosor respectivamente.
Adicionalmente, el tiempo de respuesta de la no linealidad inducida estaba en una escala tem-
poral de unos cuantos femtosegundos, ofreciendo la oportunidad de crear materiales no lineales
ultra-rapidos. Utilizando la misma estructura cambiando el Ag por In; ;;Ga, 4;As, el cual es un se-
miconductor en lugar de la capa metalica, Campione et al] (2016) crearon un material con per-
mitividad casi cero cuyo punto de operacidn estaba localizado en una longitud de onda cerca de
8 um. Numerosos materiales hiperbdlicos han sido demostrados experimentalmente consistentes
en multicapas de pares metal/dieléctrico; por ejemplo, Ag/Al, O, (Liu et al}, 2007), Ag/LiF (Tumkur,
et al), 2011), Ag/TiO, (Krishnamoorthy et al}, 2012), Ag/Ge (Yang et all, 2012), Au/Al,O, (Kim et al),
2012), Ag/MgF, (Tumkur et al), 2012), y Ag/Ti, O (Rho et all, 2010).

Se han creado arreglos de nano alambres en dimensiones de 1c¢m X 1em x 50 um (Nogi-
nov et al), 2009). La primer propiedad hiperbdlica demostrada de estos arreglos fue la refraccion
negativa a A = 780nm (Yao et all, 2008). Los arreglos de nano alambres han sido ampliamen-
te estudiados, y, en particular, han sido utilizados experimentalmente en bio sensores (Kabashin
et al], 2009) y en el incremento del factor de Purcell (Noginov et al), 2010). Las piramides multica-
pas han sido estudiadas experimentalmente (Yang et all, 2012), en este modelo las pirdmides (de

aproximadamente 100 nm) actian como una cavidad hiperbdlica operando en A = 2 um.

1.1 Objetivos

El objetivo general de este proyecto es disefiar teéricamente y estudiar las propiedades 6p-
ticas no lineales de un material hiperbdlico hecho con capas nanométricas de didxido de titanio

(dieléctrico) y rutenio (metal).

Para conseguir esto, primero se hara un modelo para estudiar las propiedades dpticas linea-
les del arreglo multicapas considerando las propiedades de los materiales que lo conforman y su
geometria. Después, se calculard el punto de permitividad casi cero para el sistema especifico a es-

tudiar, es decir, se calculard la longitud de onda a la que el sistema multicapas tendra permitividad



casi cero.

Por ultimo, se estudiardn experimentalmente las propiedades dpticas lineales de los materiales
fabricados, y, se estudiaran las propiedades épticas no lineales utilizando la técnica z-scan con un

laser de Titanio-Zafiro pulsado en femtosegundos.

Las muestras a estudiar serdn elaboradas por el Dr. Hugo Tiznado en el Centro de Nanocienciay
Nanotecnologia de la Universidad Nacional Autdnoma de México, mediante la técnica de depdsito

de capas atémicas, utilizando los parametros de disefio que se obtuvieron en esta tesis.

1.2 Estructura de la Tesis

En el Capitulo P| se estudiara la teoria electromagnética de la estructura multicapas conside-
rando las propiedades de los materiales que lo conforman y su geometria. Después, se modelard
la respueta lineal y en particular la posicion del punto de permitividad casi cero para el sistema es-
pecifico a estudiar, es decir, se calculara la longitud de onda a la que el sistema multicapas tendra

permitividad casi cero.

En el Capitulo 3 se hablard brevemente de la técnica de depdsito de capas atdmicas ALD (de
sus siglas en inglés Atomic Layer Deposition), asi como de los parametros de fabricacién calculados
en el Capitulo 2. De igual manera, se caracterizardn las propiedades lineales de las estructuras

fabricadas por medio de espectofotometria y elipsometria espectografica.

En el Capitulo 4 se explicara la técnica de barrido en z (z-scan) que se empleard para estudiar
la respuesta no lineal de los sistemas multicapas. También se hablara del laser pulsado en femto-

segundos de Titanio-Zafiro utilizado en el arreglo experimental y de su caracterizacion.

En el Capitulo 5 se discutirdn los resultados del estudio de la respuesta no lineal como funcion

de la intensidad utilizando la técnica de z-scan.
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Capitulo 2 Materiales Hiperbdlicos

En 1861 James Clerk Maxwell publicd On Physical Lines of Force, un articulo de 4 partes en el
cual introdujo su teoria electromagnética. En esta publicacién, Maxwell introdujo la idea de que
la luz es una onda electromagnética y su comportamiento se puede explicar con las ecuaciones

macroscopicas en el sistema internacional de unidades (Born and Wolf, 1986a)

OB
V XE= o0 (4a)
oD
V xH= n +J, (4b)
V-D=p, (4c)
V-B=0, (4d)

donde E es el campo eléctrico, D es el vector de desplazamiento eléctrico, H es el campo magné-
tico, B es el vector de induccién magnética, J es el vector de corriente eléctrica, y p es la densidad

de carga eléctrica.

Los vectores participantes en las ecuaciones de Maxwell () se relacionan entre si de manera

particular, dichas relaciones son conocidas como relaciones constitutivas (Born and Wolf, 19864d):

D = ¢E + P = ¢E, (5)

B = pioH + M = 1iH, (6)

donde € es la permitividad eléctrica, i« es la permeablidad magnética, P es la polarizacién, y M es
la magnetizacidn y describen la respuesta del medio ante la propagacion de una onda electromag-

nética.

En general, la permitividad electrica y la permeabilidad magnética son tensores de segundo
orden. En las Ecuaciones (B) y () la segunda igualdad se logra definiendo una relacién entre la
polarizacion y la magnetizacién con el campo eléctrico y magnético, respectivamente (Born and
Wolf, 1986d):

P=cx.-E Yy M= /gxm-H, (7)

donde x. () s la susceptibilidad eléctrica (magnética) y en general es un tensor de segundo orden.

En su articulo Maxwell utilizé el conjunto de Ecuaciones () para demostrar que la luz es una

onda electromagnética, de las Ecuaciones (#d) y (AH) se puede llegar a unas expresiones para el
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campo eléctrico y el magnético que describen su movimiento ondulatorio. También se introdujo
el termino indice de refraccidn que establece una relacidn entre la velocidad de propagacién de la

luz en el material con la velocidad de propagacidn en el vacio, dicha relacion estad dada por:

n= /- (8)

€oflo’
donde € y i son la permitividad y permeabilidad del material, y €y y 119 son la permitividad y per-
meabilidad del vacio. Para facilitar los calculos en un futuro es conveniente definir la permitividad
y permeabilidad relativa como:
€ = a, Yy My = %; (9)
es importante resaltar que estas cantidades son adimensionales. Entonces podemos escribir el

indice de refraccion como:

n = /et (10)

En general la permitividad € y la permeabilidad . estan descritas por los tensores (Born and

Wolf, 1986d):

€xx €xy Cxz Hzxe Hzy Hzz
€= | €y Cyy €2 y H= Hyz Mgy Hyz | (11)
€zz €zy €zz Mzx  Hzy Hzz

cada componente ¢;; y u;; ,con i = x,y, z, describe el comportamiento de la luz viajando en dife-
rentes direcciones dentro del material. En muchos casos las componentes cruzadas son muy pe-
qgueiias, o se puede escoger un sistema coordenado especial dejando solamente las componentes

de la diagonal:

€zz 0 0 Pze O 0
€E=10 €y O y =10 py O
0 0 e, 0 0 e

Existen diferentes casos particulares que han sido estudiados previamente, por ejemplo, el
caso de un material homogéneo isotrépico donde todas las componentes son iguales, es decir, no
importa en qué direccion viaje la luz, la respuesta del material siempre sera la misma. Otro caso
particular y que es de gran interés para esta tesis es el de un material homogéneo anisotrépico
uniaxial donde dos componentes de la diagonal son iguales y la tercera es distinta, es decir, en un

plano la luz se comporta de una manera y en el plano perpendicular de otra manera. Escogiendo
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adecuadamente el sistema de coordenadas, se pueden definir las componentes iguales como las
del plano perpendicular zx = yy y la coordenada paralela zz, los tensores de permitividad y

permeabilidad se transforman entonces en:

e=|10 e 0 y p=10 pu. 0. (12)
0 0 €l 0 0 M|

En las Ultimas décadas se han intentado disefiar materiales que puedan tener propiedades 6p-
ticas que no se encuentran en la naturaleza, estos materiales hechos por el hombres son conocidos
como metamateriales y las dimensiones de sus componentes suelen ser menores a la longitud de
onda de la luz. Entre los metamateriales estudiados han sobresalido unos materiales que presen-
tan alta anisotropia y tienen dispersién hiperbélica, determinada por el tensor efectivo de permi-
tividad y/o permeabilidad. Dichos metamateriales representan el limite ultra-anisotrépico de los
cristales uniaxiales tradicionales, y una de las componentes principales del tensor de permitividad
o permeabilidad tiene signo opuesto a la otra componente, pudiendo existir dos posibilidades. El

Tipolenelcuale, <Oye > 0,yelTipollcone;, >0ye <O0.

Las propiedades extraordinarias de los materiales hiperbélicos se aprecia en las superficies
de isofrecuencia para ondas transversales magnéticas, esta superficie esta definida en el espacio

(k,w) por la relacion de dispersién (Poddubny et all, 2013):

z

(13)

2 2

ki +k, k2 w2
- J + ,

EH € &

donde k; son las componentes del vector de onda k, w es la frecuencia de la luz, y c es la veloci-
dad de la luz. A diferencia de la elipsoide que se obtiene cuando ambas componentes del tensor
eléctrico tienen el mismo signo, debido a que las componentes tienen signos diferentes la Ecua-
cion ([L3) resulta en un hiperboloide como se ve en la Figura [, . Dependiendo del tipo de material

hiperbolico se tiene una hiperboloide de dos ramas para el tipo | (Figura /d) y de una rama para el

tipo Il (Figura fH).

Los materiales hiperbdlicos son faciles de disefiar, puesto que el principal y Unico criterio que
se debe seguir es restringir el movimiento de los electrones en una o dos direcciones. Estas es-

tructuras fueron demostradas experimentalmente en 1969 en un plasma magnetizado (Fisher and



(b)

Figura 4: Superficies de isofrecuencia (w = constante) para ondas transversales magnéticas en materiales
hiperbdlicos. (a) La superficie es una hiperboloide de dos ramas para los materiales hiperbdlicos de Tipo
€1 <0ye >0, (b) la superficie es una hiperboloide de una rama para los materiales hiperbélicos de Tipg
le; >0ye <O

Gould, 1969), y en la naturaleza se han encontrado materiales que presentan dispersion hiperbo-

lica como lo son el bismuto y el grafito (Alekseyev et all, 2012).

Se han estudiado diversas estructuras para restringir el movimiento de los electrones libres y
cumplir con el criterio de fabricacion de los materiales hiperbdlicos, el método mas sencillo y por
lo tanto mas comun para fabricar estas estructuras consiste en combinar un metal y un dieléctrico.
En un metal se tiene una permitividad negativa por debajo de las frecuencias del plasma, y en un
dieléctrico la permitividad siempre es positiva. Entre las estructuras metal-dieléctrico que han sido
estudiadas se encuentran los arreglos multicapas, los nanoalambres metalicos embedidos en un

dieléctrico, arreglos periddicos de pirdmides multicapas, estructuras de grafeno, entre otras.

Debido a que las técnicas de fabricacion de los arreglos multicapas son mas sencillas, son los
materiales hiperbélicos mas comunes. Para estudiar el comportamiento de la luz a través de estos

materiales es necesario utilizar la teoria de aproximacién de medio efectivo.

2.1 Aproximacion de Medio Efectivo

A continuacidn se utilizaran permitividades y permeabilidades relativas pero se omite el subin-

dice r para evitar tener constantes con muchos indicadores. Se quiere estudiar el comportamiento
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de la luz a través de un sistema multicapas periddico, cuyas capas tienen un ancho d; y d», respec-
tivamente. Las capas estan caracterizadas por las constantes épticas de cada material €1, 111, y €3,
L2, respectivamente. Para esto se tienen que tomar en cuenta diferentes casos que a continuacion

se mencionan.

Como se ha mencionado anteriormente los metamateriales consisten de estructuras de dimen-
siones menores a la longitud de onda de la luz, por lo que es necesario trabajar con las ecuaciones

de Maxwell microscopicas:

oh
Vxe= _M§7 (14a)
Oe
V X h= 657 (14b)
Vee=" (14c)
€
V-h=0, (14d)

donde e y h son los campos eléctrico y magnético medidos en un volumen de dimensiones me-

nores a la longitud de onda, es decir, con dimensiones de unos cuantos nandmetros.

Propagacion en x, e en direccion y.

En este caso, consideramos que la frontera entre ambos materiales se encuentra en el plano
xy, y las componentes del campo quasi-microscopico que no se hacen cero, sone, = ¢, hy y h,

(véase Figura [). Estas componentes cumplen las ecuaciones de Maxwell y se tiene:

— = —ikyh., (15)

donde las constantes ¢ y i son funciones periddicas de z y toman distintos valores dependiendo

de la capa en que se encuentren.

Se busca una solucion periddica en z, con periodo d = d; + d», de la forma:
e=U(z)e™™,
hy = V(2)e"", (16)
h, = W(z) = e
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Figura 5: Esquema geométrico de la propagacidn en un sistema multicapas.

donde la solucion exacta es:

Acos(aiz) + Bsin(apz) si0<z<d;

U(z) =
C'cos(agz) + Dsin(agz) si —dy < 2<0
— L (Asin(ayz) — Bcos(agz si0<z<d
by = | As2) — Beos(en2) - )
— 5 (Csin(azz) — Deos(azz)) si —dy <2 <0
W) = -(Acos(aiz) + Bsin(az)) si0<z<d; |

oo (Ccos(azz) + Dsin(azz)) si —dp < 2<0
con:

_ 2 2 2
a1 = ky/ny —n?, ny = €1/t1,

_ 2 2 2 _
ag = ky/n5 —n?, ny, = €xfla.

Aplicando condiciones de frontera entre las capas y la periodicidad del sistema a las Ecuaciones

(L7) se obtiene el sistema de ecuaciones homogéneas para las constantes A, B, C'y D:
C=A, D =B,
C cos(aady) — D sin(aads) = Acos(aydy) + Bsin(ayd,), (18)
C'sin(aaedy) + D cos(aady) = —n(Asin(aydy) — B cos(aqdy)),

donde 1 = i/ asfiy.

Para encontrar la ecuacion de dispersiéon y determinar n como funcidn de k, se tiene que igualar

el determinante del sistema de Ecuaciones ([L8) a cero y se obtiene que:

(1 +n?)sin(a1dy) sin(aads) + 2n(1 — cos(ard;) cos(aads)) = 0. (19)
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Resolviendo para 7, se puede reducir a una ecuacidon mas simple:

tan (92%2) ) (20)
tan (44) 1/,

Utilizando las Ecuaciones (17) y (L8), se puede calcular el valor promedio de las funciones U,

V' y W sobre un periodo d y se obtiene:
é —

R onlairag) o1
- _1k,u1 1/[11 — ]_/,ug 1 tan(Oszg/Q) + ntan(a1d1/2)

ar; k2(1/a? —1/a3) tan(aqdy/2) tan(aydy /2) + ntan(aaeds/2)

1571

W h,
Si se toma en cuenta la Ecuacidn (20) la segunda razén presenta dos casos: se hace cero o se hace

V
infinito. En el primer caso el campo microscépico es una onda transversal h, = 0, en el segundo
caso se tiene lo opuesto y solamente se tiene la componente 5.

Para que las componentes promedio del campo E, = U exp(—iknz)y H, = W exp(—iknx)
cumplan las ecuaciones de Maxwell:

o5,
Ox

es necesario definir la permitividad eléctrica efectiva e.; y la permeabilidad magnética efectiva
= \/€efflleff>

_ [Hefsf (23)
Ceff
Por lo tanto, usando las ecuaciones (21), se obtiene:

2 2
Qy — O

0H,
= —ikeefny, (22)

= —ik e Hza
WRleff o

ttef s usando las ecuaciones:

IS

2

€eff =N —F—,
a2 — ppo?
feff = H1G — H20
a3 —at
donde n cumple la ecuacién:
Q Qod « ard
—2ta(22):——1 (11) (25)
H 2 H1 2

Propagacion en x, h en direccion y.
En este caso, nuevamente se toma la frontera entre ambos materiales en el plano zy, y se

tienen las componentes del campo microscopico h, e, y e, (véase Figura [f). Las ecuaciones de
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Maxwell que se cumplen son:
oh

— = —ikee,,

0z

oh
= 26
o 1kee,, (26)

de, Oe,

0z ox

Figura 6: Esquema geométrico de la propagacién en un sistema multicapas.

Comparando con las Ecuaciones (L), es evidente que para obtener las ecuaciones de este
caso es suficiente cambiar h, e, €, i1 por e, —h, u, €, respectivamente. Efectuando ese cambio en

las Ecuaciones (24) y (25) se obtiene:

2 af —of
Heff =T 2 2
5 5 (27)
Ceff = ag _ CM% )
donde n cumple la ecuacion:

o ad « ord
Ztan | 22) =—"ltan 11 (28)
€9 2 €1 2

Para el caso de longitudes de onda suficientemente grandes, se tiene que |ad; |y |aods| < 1.

En este caso se puede sustituir la tangente por el argumento en las Ecuaciones (25) y (28§).

Combinando (24) y (25) se tiene :

= /CeffHeffs

_dieg +daey
€eff = €L = Wa (29)

L1 difmm+dy/ps
fepr M| di+dy
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por otro lado, combinando (27) y (28) se tiene:

N = /CeffHeff

dypy + dop
Heff = K1 = Tditdy (30)
1 . l . d1/61 +d2/62
s € ditdy

Propagacion perpendicular a las caras.

Por ultimo, consideremos el caso de interés donde la luz se propaga en direccion z perpendicu-
lar a las caras de las capas del sistema como se muestra en la Figura [4, y los campos microscdpicos
eléctrico e y magnético h son paralelos a la cara de las capas y se encuentran en la direccién z e y

respectivamente. En estas condiciones las ecuaciones de Maxwell se reducen a:

d
d—e — —ikyh,
z

dh ” (31)

— = —lke€e

dz '

y de acuerdo al teorema de Floquet la solucién tiene la forma:
e =U(z)exp(—iknz),

(32)

h =V(z)exp(—iknz),

donde U(z) y V(z) son funciones periddicas de z y tienen periodo d = d; + ds.

4 ¥
d, /
h
€p Ky
>— —>
e ity
i

Figura 7: Esquema geométrico de la propagacién en un sistema multicapas.
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Integrando las Ecuaciones (B1) para cada capa y comparando con las Ecuaciones (B2) se obtie-

ne:

exp(iknz)(Aexp(iagz) + Bexp(—iaiz)) si0<z<d
U(s) = (iknz)(A exp(ic,2) (=i v 33)

exp(iknz)(C exp(icgz) + D exp(—iagz)) si —dy < 2<0

—-2L exp(iknz)(Aexp(iagz) — Bexp(—iayz)) si0<z<d
V(z) = ki ) ! (=i 1 | 34)
—,f“—lz exp(iknz)(Cexp(iagz) — Dexp(—iagz)) si —dy < z<0

donde o = k. /€1 i1, as = ky/éspia, A, B, C'y D son constantes de integracion.

Aplicando condiciones de frontera entre cada capa y condiciones de periodicidad se llega a un

sistema de ecuaciones para las constantes de integracién:

C+D=A+B,
C—D=n(A-D),
exp(—ikndy)(C exp(—aady) + D exp(aads)) = 35)
exp(iknd;)(Aexp(ardy) + Bexp(—aqdy)),
exp(—iknds)(C exp(—aady) — D exp(asds)) =

nexp(iknd;)(Aexp(aid;) — Bexp(—aidy)),

donde n = g/ s = /€1pia/€apia.

La ecuacién de dispersidon se obtiene igualando el determinante del sistema de ecuaciones a
cero, esta ecuacion de dispersién determina n:
2

;T]T] sin(aldl) Sin(OéQdQ). (36)

cos(knd) = cos(ayd; ) cos(agds) —

Nuevamente consideramos longitudes de onda lo suficientemente grandes para que |a;d;|
y |aads| < 1, y tomando aproximaciones a primer orden sobre k para los promedios sobre un

periodo d se obtiene:

<II<

(37)

|| ol

Mo (1 . ikdydy pi€a — M2€1>
4d  Jerpr '

€1

Si se quiere que los campos promedio £, = ey H, = h cumplan las ecuaciones de Maxwell
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macroscopicas:

OF, ,
5, — ks Hy,
; (38)
% = —tke. s B
82 - efffz,
es necesario definir e, y (1.7 tales que cumplan:
Ex Heff U
N = \/€cffllctt, — = ==, 39
Veersless H, v (39)
de donde: - o
\%4 U
€eff = N=, Hefr = N=. (40)
U V
Finalmente, usando (B7) se obtiene
e (1 ikdidy pr1€3 — M2€1)
e — €1 - )
' 1 dd  \Jelpg (41)

P (1 N ikdydy pi€a — M261>
e — ML )
1 4d  \Jeipr

y si se hace el ancho de las capas lo suficientemente pequefio tal que kd < 1 se obtiene que

€eff = €LY Heff = 1.

2.2 Optica No Lineal

Para poder estudiar una de las propiedades mds importantes de los metamateriales hiperbé-
licos es necesario recordar un poco de éptica no lineal. La interaccién de la luz con la materia da
origen a distintos fendmenos épticos, los cuales se pueden dividir en dos grandes grupos: lineales
y no lineales. Se le conoce como fenédmeno lineal, cuando la interaccién de la luz con materia no
modifica las propiedades dpticas de ésta y se presenta cuando la irradiancia de la luz incidente es

relativamente moderada o baja.

En el campo de la dptica lineal, el campo eléctrico induce un reacomodo de las cargas libres
en la materia causando una polarizacién del material. En la Ecuacidn () introdujimos el vector de
polarizacion P, y en la Ecuacidn ([4) describimos una relacién lineal entre la polarizacién y el campo

eléctrico:

P= €0 Xe - E. (Z)



21

En general, la susceptibilidad eléctrica es un nimero complejo x. = x’' + ix”, la parte real \’ esta
relacionada con el fendmeno de refraccidn y birrefringencia, mientras que la parte imaginaria x”

esta relacionada con la absorcién en el material (Born and Wolf, 1986d).

Por otro lado, la dptica no lineal ocurre cuando las propiedades de la luz y de la materia cam-
bian como consecuencia de la interaccién entre ambas. Estos fendmenos ocurren a irradiancias
suficientemente altas, y fueron posibles de observar gracias a la invenciéon del laser en 1960. En

estos casos la polarizacion se puede escribir como una serie de potencias del campo E (Boyd, 2003):

P=Py+eox"V - E+eox® : EE + eox®:EEE + eox VE* + - - - (42)

donde P, es la polarizacién permanente (o espontanea) y sélo se presenta en materiales ferroe-
léctricos, xV) es la susceptibilidad de primer orden o lineal, Y es la susceptibilidad no lineal
de segundo orden, x® es la susceptibilidad no lineal de tercer orden, y en general x(™ es la
susceptibilidad no lineal de n orden. Para evitar que la Ecuacidn (B2) diverja, se requiere que

XME" < x("~DE"1, o bien que Y™ < x("~ 1 /E, es decir, las Y™ son cada vez mas pequefias.

2.2.1 Efectos de Segundo Orden

El primer término no lineal es el término de segundo orden:

PNL = €0X(2) . EE, (43)

(2)
ijk

donde la susceptibilidad de segundo orden es un tensor de tercer grado X(2) = ... que cuenta con
27 elementos tensoriales. Cabe resaltar que este término sélo se encuentra presente en materiales
no centrosimétricos. Es importante notar también que en general casi todos los fendmenos de
segundo orden implican un cambio en la frecuencia de la luz. La respuesta no lineal de segundo
orden es en general debida al reacomodo de la nube electrdnica, no se pueblan estados excitados,
lo que significa que se tiene un tiempo de respuesta ultra-rapido y que las componentes de y(?)

son reales.

Ejemplos de fendmenos no lineales de segundo orden (véase Figura[§): la generacién de segun-
do armdnico, donde se genera una onda con frecuencia 2w a partir de una onda de alta irradiancia

con frecuencia w; la conversién paramétrica, donde a partir de una onda de frecuencia wp se gene-
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ran dos ondas con frecuencias wg y w; respectivamente y la suma de ambas es igual a la primera;

etcétera.

@ ] 2w

VAV AVAVAVA <

N YV
A VAV

AN

wB—_cuS+wl w,

Figura 8: Ejemplos de fendmenos no lineales de segundo orden. (a) Generacion de segundo armonico, una
onda de frecuencia w genera una onda con el doble de frecuencia 2w. (b) Conversidon paramétrica, una
onda de frecuencia wp genera dos ondas de frecuencia wg y wy, respectivamente y cuya suma es igual a la
frecuencia original.

2.2.2 Efectos de Tercer Orden

En el caso de materiales centrosimétricos se tiene que x(® = 0, entonces el primer término
no lineal es el de tercer orden:

Pni = €ox®):EEE, (44)
donde la susceptibilidad de tercer orden es un tensor de cuarto grado y*) = XSI)C: lo que implica
gue tendrd 81 componentes. En general, no todos los elementos son distintos entre siy considera-
ciones sobre la simetria del medio reduciran el nimero de elementos independientes. A diferencia
de las no linealidades de segundo orden, existen una serie de diferentes procesos que pueden dar
origen a la no linealidad de tercer orden. Estos procesos pueden ser clasificados utilizando como

parametro el tiempo de respuesta de la no linealidad, es decir, cuanto tiempo le toma al material

regresar a su estado original una vez que termina el estimulo luminoso.

Los procesos se dividirdn en dos categorias:

» Rdpidos. Estas no linealidades estan generadas por la deformacidn de la nube electrdnica
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fuera del régimen resonante. Estas no linealidades tienen un tiempo de respuesta de unos

pocos femtosegundos.

m [entos. Estas no linealidades son producidas por movimiento nuclear, usualmente son aso-
ciadas a estimulacién vibracional, térmica, acustica, etcétera. También la poblacion de es-
tados excitados en el régimen resonante puede resultar en no linealidades lentas. Estas no
linealidades tienen un tiempo de respuesta que depende del mecanismo especifico y puede

ir desde unos picosegundos hasta milisegundos.

Debido a que el origen de la no linealidad de tercer orden puede ser debido tanto a las defor-
maciones en la nube electrénica como a la poblacién de estados excitados, en general x(*) sera
un nimero complejo & = R{x®} + iSF{x®}, donde la parte real R{x>} esta asociada a la

refraccion no lineal y la parte imaginaria %{X(S)} estd asociada a la absorcion no lineal.

Algunos ejemplos de fendmenos es de tercer orden son: generacidn de tercer armdnico, una
onda incidente de frecuencia w con alta irradiancia genera una onda con el triple de frecuencia
3w; la mezcla de cuatro ondas no degenerada (FWM por sus siglas en inglés: Four Wave Mixing),
donde se combinan dos ondas de frecuencia w; y wo para generar dos ondas de frecuencias w; y
w, que cumplen la relacién w; + wy = w,; + w;; y el caso de mezcla de cuatro ondas degenerado,

el cual es de interés para esta tesis y se explicaran mas a fondo a continuacion.
Consideremos un material centrosimétrico tal que Y(® = 0, entonces se tiene la polarizacion:
~ eox'V - E + oY ®)EEE, (45)
también consideremos un campo que consista de una sola frecuencia:

E(t) = %[Ew exp(—iwt) + E;, exp(+iwt)], (46)

P(t) = %[Pw exp(—iwt) + P’ exp(+iwt)], (47)

realizando el triple producto EEE en la Ecuacion (#4) se obtienen 8 términos, los cuales oscilan a

frecuencias w y 3w. Tomando en cuenta solo los que oscilan a frecuencia w se tiene:

3 .
Py = éEOX(?’):[EWEZEW exp(—iwt) + c.c.], (48)
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entonces de las Ecuaciones (#5) y (#7) se tiene:

P, = EOX(I) By + €0X(3)EEwE:}Ew7
= eox" + xPEEJE., (49)
= €XesffEw,

donde se definié la susceptibilidad efectiva x. ;s como:
Xersr = X + x| (50)
Podemos entonces al igual que en el caso de la éptica lineal, definir una permitividad efectiva

€cff = 1+ Xess (Born and Wolf, 1986d). Y conectando con el indice de refraccion complejo n =

n + ik, tendremos un indice de refraccion efectivo n.; definido como:

nsz = €eff = 1+ Xeff- (51)

Separando partes real e imaginaria, y en el caso de absorcién despreciable (k? < 7%) podemos

Nerr A/ L+ R{Xesr}
(52)

= 1+ RO + xOE[2)

aproximar:

y recordando que el indice de refraccién lineal es ng = /1 + R{x(M} (Born and Wolf, 1986d),

podemos escribir:

E, |2
’kaf = no\/l + | TLJ %{X(g)} (53)
0

Para una no linealidad débil y valores moderados del campo se tiene |E, [?R{x®}/n2 < 1,y
podemos entonces aproximar la Ecuacién (63) como:

[E.[”
2n?

R{x™1, (54)

Neff = Ng +

finalmente, si sustituimos el campo eléctrico por la irradiancia I = eycng|E,|?/2

LB

60071?) (55)

=ng + nol
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donde definimos el indice de refraccion no lineal ny como:

RLB)
,= M (56)

Esta expresion implica que la refraccion no lineal estd asociada a la parte real de la susceptibilidad

de tercer orden.
De manera analoga, volviendo a la Ecuacidn (51) se tiene que la parte imaginaria es:
20k = {77}, (57)

podemos primero aproximar 1 = ng y con esto se tiene:

- S}
S{x} + S{PYEL)

K

g |
Se puede sustituir el coeficiente de extincion x por el coeficiente de absorcion o = 2wk/c, y
se obtiene:
w w
—S{x"} + —S{xP}E|?
Cyo

o (59)

= Qg + 6]
donde utilizamos la definicién del coeficiente de absorcién lineal iy = wS{x™M} /eng y definimos

el coeficiente de absorcidn de dos fotones (3 a través de:

47
- 2
Aegeng

S{x®1. (60)

El indice de refraccién no lineal y el coeficiente de absorcién de dos fotones son los pardmetros
mas importantes que se deben usar para calcular la evolucién de la fase y la amplitud de una onda

propagandose a través de un medio.

Para el trabajo de esta tesis, nos interesa uno de los fendmenos generados por la refraccidn no
lineal: el autoenfocamiento. Si se considera un haz Gaussiano, el cual tiene mayor intensidad en el
centro que enlas orillas, debido a la respuesta no lineal, para unan, > 0 el indice de refraccion sera
mayor en el centro que en las orillas, como se muestra en la Figura . Un indice de refraccion mayor

implica una menor velocidad de propagacion, por lo que para una onda que incide inicialmente con
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frentes de onda planos, estos adquirirdn una curvatura positiva. Esto corresponde a un haz que se
enfoca y por tanto se puede ver a la muestra que actia como una lente positiva. Analogamente,
para el caso en que ny, < 0, la velocidad de propagacion en el eje es mayor que fuera de eje y los
frentes de onda adquirirdn una curvatura negativa, por lo que el haz divergira ahora. Por lo que la

muestra actla en este caso como una lente negativa.

I

n,> 0. Autoenfocamiento

oo ¢ 02

>

haz gaussiano

n,< 0: Autodesenfocamiento

Figura 9: Proceso de autoenfocamiento para un haz Gaussiano interactuando con un material no lineal.
Para un indice de refraccién positivo no > 0 los frentes de onda planos adquieren una curvatura positiva y
convergen, para el caso negativo ny < 0 los frentes divergen.

2.3 Permitividad Casi Cero

Ahora ya se tienen las bases necesarias para analizar la propiedad de los materiales hiperbdli-
cos que se utilizaran en este trabajo de tesis. En la seccién 2.1 se obtuvieron unas expresiones que
relacionan las propiedades de la estructura multicapa, con las propiedades de los materiales que
la conforman y el ancho de las capas. Para las componentes principales del tensor de permitividad

efectiva se obtuvieron las expresiones:

- d1€1 -+ d2€2
YT d 4 dy

1 _d1/€1+d2/€2’ (61)

€ dy + dy
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mientras que para el tensor de permeabilidad se tiene

_dipy + daps
= d, )
1 difp+dy/pe
| B dy + do

Esto implica que para dos materiales caracterizados por €; 2 y 1 2 respectivamente, solo es nece-
sario modificar los anchos de las capas d; > para conseguir las propiedades que se desean para el
material hiperbdlico. En este trabajo de tesis nos concentraremos en el tensor de permitividad,

puesto que, a diferencia del tensor de permeabilidad, es facil medir su valor experimentalmente.

La propiedad de los materiales hiperbdlicos que es de interés en esta tesis, es aquella para
la cual manipulando correctamente el ancho de las capas se hace que el valor de la permitividad
tienda a cero para una longitud de onda dada. A esta propiedad se le conoce como punto de permi-
tividad casi cero. Recordemos que el indice de refraccion lineal lo definié Maxwell como n% = € by,
y ademas, se sabe que para casi todos los materiales dpticos la permeabilidad es practicamente
igual a la unidad Born and Wolf (19864). En este caso se puede aproximar al indice de refraccion

lineal como:

Entonces cuando se tiene un punto de permitividad casi cero ¢ = 0, también se tiene un punto de

indice de refraccion lineal casi cero ng = 0.

Recordando la Ecuacidn (56):

_ R} -
- WJ ()

vemos que el indice de refraccién no lineal n5 es inversamente proporcional al cuadrado del indice
de refraccidén lineal ng. Por lo tanto, si la permitividad ¢ tiende a cero y por ende el indice de refrac-
cion lineal ng también lo hace, entonces el indice de refraccion no lineal ny en principio tendera a

infinito.

Esto es interesante ya que para cualquier posible aplicacion practica de estos materiales, se

requiere maximizar el indice de refraccidn no lineal ya que recordando la Ecuacién (55)

Nefr = No + nal, (B3

se puede observar que ya no se necesita una irradiancia suficientemente grande para observar la
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respuesta no lineal. Es decir, manipulando correctamente los anchos de las capas en la estructura

multicapas, se obtiene una respuesta no lineal que no requiere una irradiancia grande.

2.4 Diseino de una Estructura Multicapas

Para el trabajo de esta tesis, se disefiara una estructura multicapas metal-dieléctrico (véase
Figura [L0) para obtener un material hiperbdlico con punto de permitividad casi cero que coincida
con la longitud de onda del laser que se utilizard en el laboratorio A = 0,8 um para asi maximizar
la respuesta no lineal. Para fabricar la estructura multicapas se utilizara rutenio Ru como metal y
dioxido de titanio TiO, como dieléctrico. El calculo de las propiedades de los materiales nanoes-
tructurados depende de las propiedades lineales de cada material, las cuales seran tomadas de
los valores previamente reportados en la literatura (Krest and Lapeyre, 1970; Devore, 1951)). Estos
valores se muestran en la Figura [L1. Se puede observar que la permitividad del didxido de titanio
es puramente real y positiva por ser un dieléctrico transparente, mientras que la parte real de la
permitividad del rutenio es negativa debido a que es un metal. Ambos materiales cumplen con los

requisitos para formar un material hiperbélico.

Rutenio €

Dioxido de titanio €, !

Figura 10: Estructura multicapas.



29

4 / 20

2 10
— €4 T|02

0 0
w —Re{e,} Ru

) —Im{€,}/5 Ru ~10

-4 =20

-6 -30
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Figura 11: Permitividad del rutenio y del diéxido de titanio obtenidas de la literatura. La permitividad del
didxido de titanio (negro) y la parte real de la permitividad del rutenio (rojo) siguen la escala del eje izquierdo.
La parte imaginaria de la permitividad del rutenio (azul) sigue la escala del eje de la derecha.

En el arreglo experimental que se utilizara, el haz de luzincidira normalmente sobre la estructu-
ra multicapas. Como se estudid en la Seccion .1, para este caso sélo se observara la componente

perpendicular de la permitividad ¢ :

dy€1 + daes

€L =—F——— (64)
dy + ds

Para trabajar con esta ecuacidn es necesario insertar los valores de las permitividades a 800 nm,

es decir, sustituir ¢; por los valores de la permitividad del diéxido de titanio y €5 por los valores de

la parte real de la permitividad del rutenio. Una vez que se hace la sustitucion de los valores en la

longitud de onda deseada, es necesario resolver ¢, = 0 para encontrar los valores de los anchos

de las capas d; y d2 que nos daran un punto de permitividad casi cero a A = 800 nm.
Al resolver €| = 0 se encontrd que los anchos de las capas deben cumplir la relacidn:
dl - O,8735d2, (65)

para obtener el punto de permitividad casi cero en la longitud de onda deseada. Algunos valores
se muestran en la Tabla fl, y debido a que se desea que la estructura tenga dimensiones menores

a la longitud de onda estos valores serdn en nandmetros. Se toma un conjunto de valores de la
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Tabla Il para insertar en la Ecuacion (b4) y poder obtener el valor de la permitividad a diferentes

longitudes de onda. Por ejemplo, se escoge d; = 8,735 nm ~ 9nmly d, = 10 nm.

Tabla 1: Anchos de las capas que cumplen la condicidn necesaria para tener un punto de permitividad casi
cero en A = 800 nm.

dy | 5,241 | 6,115 | 6,988 | 7,862 | 8,735 | 9,609 | 10,482 | 11,356 | 12,229
dy 6 7 8 9 10 11 12 13 14

En las Figuras [12 y [13 se pueden observar ejemplos de simulaciones realizadas para obtener

los valores de la permitividad en diferentes longitudes de onda.

En la Figura 12 se dejo fijo el ancho de la capa dieléctrica d; = 9nm y se varid el ancho de
la capa metadlica d», se observa que conforme crece el ancho de la capa metalica el punto de per-
mitividad casi cero se va recorriendo a longitudes de onda mas largas debido a que el espectro se
va haciendo cada vez mds negativo. También se puede observar que, como se esperaba, cuando

ds = 10nm (en verde) el punto de permitividad casi cero esta cerca de 800 nm.

Por otro lado, en la Figura [L3 se dejé fijo el ancho de la capa metélica d, = 10 nm y se vario el
ancho de la capa dieléctrica d;, se observa que conforme crece el ancho de la capa dieléctrica el
punto de permitividad casi cero se va recorriendo a longitudes de onda mas cortas debido a que
el espectro se va haciendo cada vez mds positivo. Esto explica por qué el punto de permitividad
casi cero no se encuentra exactamente en 800 nm cuando d; = 9 nm, ya que el ancho es mayor

al ancho exacto calculado d; = 8,735 nm.

Usando el conjunto de anchos d; = 9nm vy d; = 10nm, vemos en las Figuras 12| y 13 que
se presentan dos puntos de permitividad casi cero. Esto se debe a que la permitividad del rutenio
utilizada en las simulaciones presenta un maximo al rededor de 880 nm, y debido a que la permi-
tividad del diéxido de titanio presenta un valor casi constante, la permitividad del rutenio define

en gran parte la forma del espectro del arreglo multicapas.

Con estos anchos se puede calcular el indice de refraccion lineal como se muestra en la Figura

[14. Como se esperaba, se observa un punto de indice de refraccion casi cero al rededor de A =

Se aproxima a un valor entero para no tener problemas a la hora de la fabricacién del sistema multicapas.
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800 nm. Como era de esperarse, al igual que para la permitividad, existe otra longitud de onda

para la cual se tiene indice de refraccion casi cero.

De igual manera, si en la Ecuacién (56) se tratan a R{x®}, ¢, y ¢ como constantes, se puede
aproximar al indice de refraccién nolineal como ny = 1/n3. Enla Figurafl5se puede observar como
se espera que se comporte el indice de refraccidon no lineal en la estructura multicapas, vemos que

al rededor de A\ = 800 nm crece significativamente comparado con el indice del Rutenio.

1.0
—dy,=8nm
0.5 d> =9 nm
\ d, =10 nm /"\
0.0 —dy, =11 nm
< —0.5
2
-1.0
-1.5
-2.0
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
A (um)

Figura 12: Diferentes permitividades cuando el ancho del dieléctrico di = 9 nm esta fijo y el ancho del
metal ds se varia. do = 8 nm en rojo, do = 9nm en amarillo, do = 10nm en verde, dy = 11 nm en azul,
y do = 12nm en morado. Entre mas ancho se hace la capa del metal se obtienen valores menores de la
permitividad de la esctrucutra multicapas.
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0.5 —dy=7nm /\
di=8nm
0.0 \ d;{ =9 nNm
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Figura 13: Diferentes permitividades cuando el ancho del metal do = 10 nm esta fijo y el ancho del dieléc-
trico dy se varia. di = 7nm enrojo, di = 8nm en amarillo, di = 9nm en verde, di = 10nm en azul, y
dy = 11 nm en morado. Entre mas ancho se hace la capa del dieléctrico se obtienen valores mayores de la
permitividad de la esctrucutra multicapas.
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Figura 14: indice de refraccién lineal ng calculado con la permitividad del sistema multicapas simulado, se
observa un punto de indice de refraccién casi cero alrededor de A = 800 nm.
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Figura 15: indice de refraccidn no lineal ny simulado para el sistema multicapas, se observa un crecimiento
significativo de indice de refraccion no lineal alrededor de A = 800 nm.
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Capitulo 3 Fabricacidon y Caracterizacion de Materiales Hiperbdli-

Ccos

Existen diversas técnicas de depdsito de peliculas delgadas, entre las mas conocidas estan la
pulverizacidn catddica (Sputter Deposition), depdsito por haz de electrones (e-beam), depdsito
por evaporacion térmica, depdsito de capas atdomicas ALD (por sus siglas en inglés: Atomic Layer

Deposition), entre muchas mas.

En este Capitulo se mencionard en breve de la técnica de depdsito de capas atdmicas que se
utilizé para la fabricacion de la estructura metal-dieléctrico multicapas que se disefié en el Ca-
pitulo B, de igual manera, se hablarad brevemente de las técnicas utilizadas para caracterizar las

propiedades épticas lineales de la estructura.

3.1 Depdsito de Capas Atdmicas

La técnica de Depdsito de Capas Atdmicas es una técnica de crecimiento de capas monoatémi-
cas de un material, haciendo que el crecimiento de peliculas delgadas sea preciso y uniforme. El
depdsito de capas atdmicas permite tener un control de espesor a escala atdmica, uniformidad en
una gran area, alta conformalidad y crecimiento a baja temperatura. Se escogid la técnica de depd-
sito de capas atdmicas sobre las otras técnicas debido a que, si bien no es mas rapida, el ancho de
las peliculas puede ser controlado mas precisamente y el crecimiento de las mismas es uniforme
a lo largo del sustrato. El depdsito de capas atémicas es una técnica de sintesis quimica en fase

gaseosa que consiste en una secuencia ciclica de 4 pasos:

» El primer paso es un pulso o dosis de un compuesto precursor generalmente organometdlico

del material que se quiere depositar, que se adsorbe quimicamente en la superficie.

= En el siguiente paso se realiza una purga que consiste en un flujo de un gas inerte, N, o
Ar comunmente, con el fin de retirar los subproductos de la reaccion y las moléculas de

precursor no absorbidas.

= En el tercer paso se aplica una dosis de un agente oxidante, que reacciona con las especies

adsorbidas formando el material deseado.
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= Finalmente se realiza una segunda purga para eliminar los excesos producidos en la reaccion

de la creaciéon de la monocapa.

Tipicamente por cada ciclo la capa crece alrededor de un angstrom (0,1 nm), el ciclo se repite hasta
obtener el ancho de capa deseado. En la Figura [Lf se puede observar un esquema grafico del ciclo

del depdsito de capa monoatdémico (Knez and Juarez, 2016).

ITITYYY’

e &

‘bgos §od e iy
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Figura 16: Esquema grafico de las cuatro etapas de un ciclo del depdsito de capa atdmica.

En este trabajo de tesis las estructuras multicapas de rutenio y didxido de titanio fueron realiza-
das en el Centro de Nanociencias y Nanotecnologia de la Universidad Nacional Autdnoma Nacional,
por el grupo de investigacion del Dr. Hugo Tiznado Vazquez. Como se menciond en el Capitulo 2,
los espesores de las capas serdn: 10 nm para la capa de rutenio y 9 nm para la capa de didxido de
titanio. El arreglo metal-dieléctrico se repitira periédicamente hasta obtener un espesor total de

alrededor de 100 nm, es decir, se depositaran 5 capas de cada material respectivamente.

3.2 Caracterizacion Lineal

La interaccidn de la luz al viajar a través de un material se puede describir completamente con

las propiedades 6pticas del mismo, es suficiente conocer la susceptibilidad eléctrica y, la permitivi-
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dad eléctrica ¢ 6 el indice de refraccidon n para describir el comportamiento de la luz en el material.
En general estas cantidades son nimeros complejos y se puede relacionar diversos fendmenos de
la propagacion de la luz con la parte real e imaginaria de éstos. Por ejemplo, la parte real de la
susceptibilidad eléctrica { x} esta relacionada con el fendmeno de refraccién y birrefringencia,
mientras que la parte imaginaria {x} esta relacionada con la absorcién en el material (Born and
Wolf, 1986d). Es por esto que para poder describir el comportamiento de la luz a través del ma-
terial que se fabricé es necesario caracterizar sus propiedades dpticas, en especial la absorcion y

refraccion lineal en el material.

Para estudiar la absorcidn lineal de la estructura multicapas, es necesario utilizar la técnica
de espectofotometria. La espectofotometria es una técnica que se utiliza para medir cuanta luz
absorbe una muestra, midiendo la intensidad del haz al pasar a través de la muestra. El principio
basico en el que se basa la espectofotometria es que cada compuesto absorbe o emite luz en un

rango especifico de longitudes de onda.

Un espectofotdmetro consiste, como se observa en la Figura 17, de una fuente de luz, un coli-
mador para enfocar el haz en un monocromador, el cual consta usualmente un prisma, para sepa-
rar el haz en las diferentes longitudes de onda que lo componen, una rendija para seleccionar una

longitud de onda, una cubeta para contener la muestra, y un detector para medir la luz transmitida.

Colimador Rendija
Detector
e N 0-20 |
_ A\l Io It
Fuente Monocromador Muestra

de Luz

Figura 17: Esquema grafico de un espectofotometro. Consiste de una fuente de luz, un colimador, un mo-
nocromador, una rendija, una cubeta y un detector.

Al pasar la luz a través de una muestra de ancho L, la irradiancia transmitida I se relaciona

con la irradiancia incidente I, de la forma (Born and Wolf, 1986b)
It = Iyexp(—agL), (66)

donde ag es el coeficiente de absorcién lineal. Esta relaciéon es conocida como la ley de Beer-

Lambert, y dice que la luz transmitida por una muestra de espesor L y con coeficiente de ab-
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sorcién ap decae exponencialmente con la distancia de propagacion dentro de la muestra. En un
espectofotdémetro se mide primero la irradiancia incidente I sin la muestra, después se coloca la
muestra y se mide la irradiancia transmitida /. El espectofotémetro calcula entonces la transmi-
tancia 7' = Ir /Iy, y presenta los resultados en valores de la densidad éptica O D que se relaciona
con la transmitancia de la forma

T =10"9P, (67)

Conociendo el ancho de la muestra L es facil obtener el coeficiente de absorcidn o de la muestra

a partir de las Ecuaciones (66) y (67).

Para caracterizar el sistema multicapas se utilizé un espectofotdmetro con la colaboracién del
grupo de la Dra. Maria del Pilar Sdnchez Saavedra en el departamento de Acuicultura de CICESE,
este espectofotometro ofrece barridos de longitud de onda de alta velocidad a través del espectro
ultravioleta y visible. En la Figura [L§ podemos observar la densidad dptica que presenta nuestro
sistema multicapas en el rango espectral del espectofotémetro, y del cual se pudo obtener un

coeficiente de absorcion lineal ag = 1,7 x 10° cm ™! para A = 800 nm.
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Figura 18: Espectro de absorcién de la estructura multicapas medido con un espectofotémetro en el espec-
tro visible.

Por otro lado, para medir el indice de refraccidn lineal y en general la permitividad de la estruc-

tura es necesario hacer uso de otra técnica conocida como elipsometria. La elipsometria es una
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técnica que permite estudiar el indice de refraccidn lineal ng, la permitividad ¢ y el ancho d de un

material midiendo el cambio en la polarizacién eliptica de un haz reflejado sobre su superficie.

En la Figura L9 se puede observar un esquema del arreglo experimental utilizado en la elipso-
metria. Un haz de luz polarizada se hace incidir en la muestra y se mide el cambio en la polarizacién
de la luz reflejada para obtener los pardmetros dpticos y el ancho de la muestra utilizando la ecua-

cion fundamental de la elipsometria (Goldstein, 2003):
p =tan Wexp(iA), (68)

donde tan ¥ es la razdn entre las intensidades de las polarizaciones paralela y perpendicular del
haz incidente y reflejado, p es la razéon entre los coeficientes de reflexién de Fresnel, y A es un
angulo de fase. En general, p es una funcién que depende del indice de refraccidn y del ancho de
la muestra, por lo que, midiendo tan ¥ y A se puede aplicar un modelo matematico para obtener
las caracteristicas de la muestra. Si al arreglo de la Figura [19 se le agrega un colimador y un mono-
cromador, se pueden estudiar las propiedades dpticas de la muestra como funcién de la longitud

de onda en el rango espectral deseado.

[
Fuente de Luz I Detector

[
I
I
I

Polarizador Analizador
[
D

Compensador [ Compensador

I

Muestra

Figura 19: Arreglo experimental utilizado en la técnica de elipsometria.

Primero, con el fin de caracterizar los materiales que se utilizarian para hacer el material hiper-
bdlico, se hicieron muestras de rutenio y didxido de titanio por separado utilizando la técnica de
depdsito de capas atdmicas. Estas muestras se caracterizaron utilizando elipsometria espectrogra-
fica, la cudl se realizé por colaboradores del grupo del Dr. Hugo Tiznado en Mexicali. En la Figura

se pueden observar las permitividades del rutenio y del diéxido de titanio. En el Capitulo [ se
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utilizaron en las simulaciones valores obtenidos de la literatura y es importante resaltar que los
espectros medidos son muy diferentes en forma y magnitud. Esto se puede deber a que al crecer
las capas se contaminan los materiales obteniendo éxido de rutenio que se comporta como metal

(e < 0) para ciertas longitudes de onda, y como dieléctrico para otras longitudes.

50
40
30 — &4 T|02
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20 — Im{Em} Ru
w
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0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
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Figura 20: Permitividades del rutenio y del diéxido de titanio depositados por depdsito de capa atdomica
medidas con elipsometria espectografica, se observa que el rutenio depositado solamente actiia como metal
para ciertas longitudes de onda.

De igual manera, utilizando elipsometria espectografica se caracterizd la estructura metal-
dieléctrico depositada, la permitividad extraida de estas mediciones se presenta en la Figura R1l.
Se observa que el material presenta un punto de permitividad casi cero pero no se encuentra a la
longitud de onda deseada, éste se encuentra para una longitud de onda de al rededor 620 nm y
puede ser debido a que el rutenio depositado no actia como metal en 800 nm. Utilizando estos
valores se puede calcular el indice de refraccidn lineal como se observa en la Figura P2, se observa

nuevamente que el punto de indice de refraccion casi cero esta recorrido hacia el azul.
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Figura 21: Permitividad de la estructura metal-dieléctrico medida con elipsometria espectografica. Se ob-
serva un punto de permitividad casi cero recorrido al ultravioleta.
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Figura 22: indice de refraccidn lineal calculado utilizando la permitividad medida por elipsometria especto-
grafica, se observa que el punto de indice de refraccidn casi cero se recorrio al ultravioleta.

Utilizando las permitividades medidas del rutenio y del diéxido de titanio de la Figura 2Q para

hacer nuevas simulaciones, se observd que es imposible conseguir mover el punto de permitividad
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casi cero hacia 800 nm. Esto se debe a que la permitividad del rutenio depositado no es negativa
para longitudes de onda mas grandes que 630 nm, y por esto no importa que anchos se le asigne

a cada material ya que ambos tendran permitividad positiva.
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Capitulo 4 Técnicas Experimentales

En este Capitulo se presenta la implementacién de las técnicas experimentales para estudiar
las propiedades dpticas nolineales de la muestra fabricada en el Capitulo B; de igual manera, se

presentan los dispositivos que se utilizaran para llevar acabo los experimentos y su caracterizacion.

4.1 Técnica de Barridoen 2

La técnica de barrido en z se inventé para medir los cambios en fase experimentados por la
luz al pasar por un material que presenta refraccion no lineal. La técnica esta basada en traducir
estos cambios en fase, a cambios en irradiancia que son mas sencillos de medir. Esto se logra mi-
diendo los cambios en la transmitancia de una apertura colocada en el campo lejano, producidos
cuando la posicion de una muestra es escaneada a lo largo del eje éptico a través del plano focal
de un haz Gaussiano enfocado (Sheik-Bahae et all, 1990). Debido a que en general la absorcion no
lineal puede estar presente, existen dos variantes de la técnica: barrido en z cerrado y barrido en

z abierto.

4.1.1 Barrido en Z Cerrado

En la Figura P23 se observa el diagrama experimental del barrido en z cerrado. El haz pasa a
través de una placa retardadora de media onda y un polarizador, este conjunto hace posible ajustar
la irradiancia de entrada manteniendo la polarizacién de la luz constante. Después, el haz incide
en un divisor de haz con una razén de transmision/reflexion de 90/10; el haz reflejado incide en el
detector A para registrar la irradiancia de entrada. El haz transmitido se enfoca mediante una lente,
al enfocar el haz se obtiene una irradiancia dependiente de la posicion debido a que el ancho del
haz varia como funcién de la posicion y al mismo tiempo un radio de curvatura dependiente de la
posicion. El haz enfocado se hace pasar por la muestra, la cual se desplaza a lo largo del eje dptico
del sistema usando una platina de traslacidn, y finalmente se hace incidir sobre una apertura S con
una transmitancia dada, tipicamente de 50 %, antes de incidir sobre el detector B que registra la
irradiancia transmitida. Con el fin de tomar en cuenta las fluctuaciones de la irradiancia del laser,

la transmitancia se obtiene como la razén de los detectores B/A.
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Figura 23: Sistema experimental del barrido en z cerrado, el detector A mide la irradiancia de entrada y un
diafragma se coloca antes del detector B que mide la irradiancia transmitida por la muestra.

Como se vié en el Capitulo 2, la refraccién no lineal es funcion lineal de la irradiancia, por lo que
al recorrer la muestra sobre el eje del haz enfocado la respuesta no lineal cambiard como funcién
de la posicion y el radio de curvatura del haz. Debido a ésto la muestra se comporta como lente
de longitud focal que varia como funcién de la posicidn, esta variacidon focal producird un mayor
enfocamiento o divergencia sobre la apertura S lo que a su vez genera cambios en la transmision

a través de ésta.

Para evitar autoenfocamiento interno, la muestra debe cumplir que el espesor L del material
sea menor que la longitud de divergencia del haz Gaussiano z, = Tw; /A donde wy es la cintura del
haz en el foco, es decir L < z; aunque esta condicién puede relajarse un poco, siempre y cuando

L permanezca menor a zg (Stryland et all, [1985).

Considerando una muestra que presenta Unicamente refraccién no lineal positiva ny > 0,
cuando la muestra se encuentra en la posicidn (a) (véase Figura R4) la cintura del haz incidente es
muy ancha, por lo que la irradiancia es muy baja y la contribucion no lineal es insignificante, man-
teniéndose la transmitancia a través de la apertura constante. En la posicién (b) el haz incidente
tiene un radio menor por lo que la irradiancia de entrada es ahora alta, la contribucidn no lineal
hace que el foco del haz cambie provocando una disminucidon en la transmitancia debido a que el
haz tiene ahora una mayor divergencia. En la posicién (c) la muestra se encuentra justo sobre el
foco por lo que la curvatura del haz es infinita, y el cambio de fase en la muestra es constante por
lo que no hay efecto de enfocamiento o divergencia. Para la posicion (d) la irradiancia de entrada
es alta por lo que el foco del haz varia de nuevo, y como resultado se enfoca sobre la apertura, au-

mentando la transmitancia. Por ultimo, en la posicién (e) la irradiancia es menor y la respuesta no
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lineal vuelve a ser insignificante. El resultado es una traza con un minimo prefocal (valle) seguido

por un maximo postfocal (pico).
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Figura 24: Diagrama del comportamiento del haz debido al desplazamiento de una muestra con refraccion
no lineal positiva. Se puede observar como el haz se enfoca antes del foco generando un pico en la transmi-
tancia, y diverte después del foco generando un valle en la transmitancia.

Para el caso de refraccidén negativa no, < 0 se tiene lo contrario, un pico prefocal y un valle
postfocal. En la Figura R se muestran las curvas tipicas obtenidas del barrido en z cerrado para
ambos casos de refraccion no lineal. Es importante resaltar que estas curvas son cuando la muestra
presenta Unicamente refraccidn no lineal, en este caso el pico y el valle presentan simetria perfecta
en magnitud. En el caso que la muestra presente también absorcion no lineal como cominmente
sucede, la transmitancia a través de la muestra se vera afectada y como resultado se rompera la

simetria.

Como se estudiard a continuacion, el cambio pico-valle en la transmitancia estara relacionado

con el valor del indice de refraccion no lineal n..

Para analizar las curvas obtenidas del barrido en z cerrado es necesario estudiar la propagacion
del haz a través de la muestra hasta la apertura. Suponiendo que se tiene un haz Gaussiano con

una cintura en el foco wq viajando en la direccidn z, el campo eléctrico E se puede escribir como
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Figura 25: Trazas de transmitancia del barrido en z cerrado, en rojo se tiene refraccion positiva y en azul
refraccion negativa.

(Siegman, 1989):

2 ]{?T2

E(z,7,t) = EO(t)w(z) exp {— (s Z-QR(Z)} exp(—ig(z,t)), (69)

donde ¢(z,t) es una fase radialmente homogénea del haz, el ancho del haz w(z) y el radio de

curvatura R(z) estan dados por las expresiones:

52
w(z) = woy[1+ =,
20

_ <0
R(z)—z(l—i— Z),

con z la longitud de difraccion o distancia de Rayleigh.

Se quiere que los efectos de difraccion y refraccién no lineal dentro de la muestra sean des-
preciables, para esto la muestra debe ser suficientemente delgada y se considera en este caso que
el medio es dpticamente delgado. Un medio éptico delgado debe cumplir que L < z; para la
refraccion linealy L < zo/A¢x para la refraccion no lineal, donde L es el ancho de la muestray
Aoy es el cambio de fase no lineal (Stryland et all, 1985). Debido a que A¢y 1, es muy pequeiia la
segunda condicion se cumple automaticamente, ademas se ha comprobado experimentalmente

que la primer condicidn es demasiado restrictiva y es suficiente cumplir que L < zj.
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Utilizando la aproximacion de envolventes de variacidn lenta, la evolucion del campo queda
descrita por el sistema de ecuaciones para el cambio de fase no lineal A¢yy, y la irradiancia 1

(Stryland et all, 1985):

dAdif“ = An(I)k, (70)
dl(z,rt)
T - _a<[>[(27 r, t)a (71)

donde () es el coeficiente de absorcion que contiene la contribucion lineal y la no lineal que se
describié en el Capitulo 2, An(I) = nql(z,r,t), 2’ es la posicién dentro de la muestra, y z es la
posicidn de la muestra con respecto al plano focal del haz. Las Ecuaciones ([70) y ([71) se resuelven

para obtener el cambio de fase no lineal a la salida de la muestra para una posicién z.

En ausencia de absorcién no lineal (8 = 0) el coeficiente de absorcién es a(l) = ap, y la

Ecuacion ([77) se resuelve:
I(z=L)=1I(z=0)exp(—aolL), (72)

donde /(2" = 0) = I(z,r,t). Sustituyendo en (70) e integrando sobre 2’ se obtiene el cambio de

fase no lineal:

1 —exp(—agl)
Qo

Adnr = knol (2 = 0) ( ) = knoI (2" = 0)Leyy, (73)

donde se definié L.sr = (1 — exp(—ayL))/ay la longitud efectiva de la muestra. La irradiancia /

también es una funcion de z y r a través de la relacién:

2 2
I(z = 0) = “SE[E(z ) = n02€00|E(t)|2w2U(02) exp @%)) , (74)
por lo que se puede escribir al cambio de fase de manera compacta como:
Apnp(z,m,t) = Ago(z,t) exp (22—T2> : (75)
w?(2)
donde se definid el cambio de fase como funcién de la posicion A¢y(z, t):
Adu(art) = {5 (76

con A®q(t) = knoly(t) L.y s el cambio de fase en el plano focal, Iy(t) la irradiancia pico en el foco.

Entonces el campo eléctrico después de la muestra es:

E(Z, = L) = Esatida = E(Z, r, t) exp (_%) eXp(iA¢NL(Z7T’ t))’ (77)
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es importante sefialar que debido al cambio de fase no lineal el haz deja de ser Gaussiano Para
calcular el campo en una apertura colocada a una distancia D del plano focal, se utiliza el principio

de Huygens-Fresnel (Rangel-Rojo, 1994):

2 2 o0 2 2 /
E.(z + D,rt) = )\—Z exp ( 7;;) / ' dr'Esarida (2,77, 1) €Xp (—z%) Jo ( 7;\:; ) . (78)
0

lo que corresponde a una transformada de Hankel de orden cero donde, d = z + D es la distancia

total que se propaga el campo cuando la muestra estd en la posicidn z.

En general, la Ecuacidn ([78) no tiene solucidn analitica por lo que es necesario resolverla utili-
zando métodos numéricos. También se puede resolver de manera aproximada utilizando la técnica
de descomposicion Gaussiana (Weaire et all, 1979), donde el término de fase no lineal del campo
a la salida exp(iA¢n(z,7,t) se expande en serie de Taylor. Esto es:

(e.)
[iA¢o(2,1)] 2mr?
exp(iAonr(z,r,t) Z ¢0 exp (——) ) (79)

m=0 wz(z)

Cada haz Gaussiano de la suma es propagado hasta la apertura donde se sumaran para reconstruir
el haz original. Entonces se obtiene el campo en la apertura (Sheik-Bahae et al!, 1990):

L N iA m 2 2
E,(r,t) = E(z,r =0,t) exp (%) Z [(A¢o(z, O] w0 exp (— d o i b + i&m) .

— m! Wy, 2w?, 2R,

(80)
Este método es muy Util ya que para no linealidades de tercer orden el cambio de fase es muy

pequeno, por lo que solo son necesarios unos pocos términos de la suma.

La potencia transmitida a través de la apertura se obtiene integrando espacialmente el campo

E, sobre el radio de la apertura r,, obteniendo:
Pr(Ad®y(t)) = CEOTloﬂ'/ |Eo (7, 1)|*rdr, (81)
0

donde ¢; es la permitividad del vacio. Incluyendo las variaciones temporales del pulso, la transmi-

tancia T'(z) se calcula como:
[ Pr(A®y(t))dt

TE) = =51 pwa

(82)

donde P;(t) = mwily(t)/2 es la potencia de entrada instantdnea, y S = 1 — exp(—2r2/w?) es la

transmitancia lineal de la apertura, con w, denotando la cintura del haz en la apertura.
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La Ecuacion (B2) se puede aproximar utilizando los primeros términos de la suma en (80) y
con d > z;, obteniendo una expresion de la transmitancia independiente de la geometria de la
apertura (Sheik-Bahae et al!, 1990):

4A(1)0[L'
(2 +1)(22+9)’

donde x = z/z,. Se quiere encontrar la posicion del pico y el valle en la transmitancia, para esto

T(z,AD) ~ 1 — (83)

es necesario resolver dT'(z)/dz = 0y se obtiene z,,, = 0,858 por lo que la separacion entre el
pico-valle es:

AZP,V ~ 1,72’0. (84)
Sustituyendo en la Ecuacidn (B3) se obtiene la diferencia de transmitancia pico-valle
ATp_y = 0,406A P, (85)

donde podemos observar claramente que la diferencia pico-valle es linealmente proporcional al
cambio de fase no lineal. En la Figura se pueden apreciar estas dos cantidades en una traza

normal para una muestra con refraccién no lineal positiva ny > 0.

Sustituyendo A®((t) = knaly(t)L.ss en (B5) se obtiene una relacion directa entre la diferencia
de transmitancia pico-valle y la intensidad pico. Realizando el barrido en z cerrado para diferentes
irradiancias pico y midiendo la diferencia de transmitancia pico-valle para cada una de éstas, es
posible obtener la pendiente 0,406k L.s¢ns que relaciona linealmente estas dos cantidades de

donde se puede obtener facilmente el indice de refraccidn no lineal n..

4.1.2 Barrido en Z Abierto

El barrido en z abierto consiste del mismo arreglo experimental presentado en la Figura 3, la
diferencia con el barrido en z cerrado es que la apertura se remueve por completo. En el barrido
en z abierto se observa Unicamente la absorcién no lineal, esto es debido a que como se estudio
en el Capitulo 2, la absorcidon es funcidn lineal de la irradiancia y al recorrer la muestra en el haz
cuya irradiancia es funcidén de la posicidn, la transmitancia cambia como funcién de la posicidn. En

la Figura 27 se observan las trazas experimentales tipicas del barrido en z abierto.

Debido a que la no linealidad puede ser debido a diferentes mecanismos, por ejemplo, absor-

cion de estados excitados, absorcion de dos fotones, etc., existen dos posibles casos de absorcion
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Figura 26: Traza tipica del barrido en z cerrado para una muestra con refraccion no lineal positiva, se pueden
observar la diferencia en la posicién pico-valle Azp_y vy la diferencia de transmitancia pico-valle ATp_y .

no lineal que se presentan en el barrido en z abierto: saturacion de absorcidn, donde la transmi-
tancia aumenta con la irradiancia y por lo tanto la absorcidn disminuye; y la absorcién inducida
0 absorcidn saturable inversa, donde la transmitancia disminuye con la irradiancia y la absorcion

aumenta.

Nuevamente se quiere estudiar la propagacién del campo dentro de la muestra con absorcion

no lineal puramente, para esto hay que sustituir «(I) = ag + £ en la Ecuacion (71):

% ~ ol — BI2, (6)
donde S es el coeficiente de absorcién de dos fotones y o es el coeficiente de absorcion lineal. La
solucidn a esta ecuacion diferencial para la irradiancia es:

~ lpexp(—agL)

ILgy(z=1)= . 87
l(z ) 1+/810Leff ( )

Para obtener la transmitancia de la muestra, es necesario calcular la razon entre la irradiancia

de salida y la irradiancia de entrada:

T(Z) = f_oooo fooo [Sa‘l (L7 Ta t)rdrdt
fjooo fOOO [(27 r, t)?"drdt ’

(88)
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Figura 27: Trazas de transmitancia tipicas del barrido en z abierto, en rojo se tiene absorcidn positiva y en
azul absorcién negativa.

resolviendo utilizando la Ecuacién (87) se obtiene:

T(z) = ﬁqo(j,t =0) /_Z In [1+ go(z,0) exp(—t*)] dt, (89)

donde qo(z,t) = BIo(t)Less/(1 — 2%/22). La Ecuacién (BY) se puede aproximar mediante (Poor
nesh et all, 2009):
T(z)=1- 1 Blokess (90)
221+ 2%/

Es necesario llevar a cabo el barrido en z abierto ya que en presencia de refraccidon y absorcién
no lineal, la traza del barrido en z cerrado se ve afectada. En la Figura 28 se observa un ejemplo
cuando se tienen absorcién y refraccion no lineal positivas. En se observan las trazas tedricas
del barrido en z abierto (rojo) y cerrado (azul), la deformacion del pico-valle se debe a la contribu-
cién de la absorcidn no lineal. Por otro lado, en se observa la contribucién puramente de la

refraccidn no lineal, la cual se obtiene al dividir el barrido en z cerrado entre el abierto para quitar

la contribucion de la absorcidn.
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Figura 28: Trazas del barrido en z cuando hay refraccion y absorcién no lineal. (a) Trazas tedricas del barrido
en z abierto (rojo) y cerrado (azul). (b) Traza obtenida de dividir el barrido en z cerrado entre el barrido en z
abierto.

4.2 Contribucion Electronica y Térmica

Anteriormente se menciond que la respuesta no lineal de tercer orden puede ser rapida o
lenta dependiendo del mecanismo fisico que la genera. Se usan pulsos ultrardpidos para evitar
efectos térmicos y en general lentos, ya que la energia depositada es pequefia y los cambios lentos
no suceden durante la duracion del pulso. Sin embargo, cuando la tasa de repeticién del laser es
alta, del orden de MHz (tipico en los osciladores de Titanio:Zafiro), pueden existir efectos térmicos
acumulados debido a que la energia absorbida de cada pulso es disipada térmicamente y este
proceso pasa en un tiempo mucho mayor al tiempo entre pulsos. De esta manera, para un tren
de pulsos habra una acumulacién de efectos térmicos inter-pulso, resultando en una componente
finita de esta contribucién térmica a la respuesta no lineal medida. Por esto, es necesario proponer
una manera de separar la contribucién electrdnica de cualquier contribucién térmica que pueda

existir en la respuesta no lineal estudiada.

Con el fin de discernir entre la respuesta electrdnica rapida y la respuesta térmica se utilizara
el arreglo experimental desarrollado por nuestro grupo de investigacion, en el cual se incluye un
cortador de haz (chopper) de frecuencia variable en el arreglo experimental como se muestra en

la Figura R9(Can-Uc et all, 2019).
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Figura 29: Arreglo experimental del barrido en z modificado con el cortador de haz incluido para discernir
entre la componente electrénica y la componente térmica.

La idea general de la técnica es variar la carga térmica sobre la muestra, manteniendo la irra-
diancia pico constante. Entonces las variaciones observadas en la respuesta provienen de la com-
ponente térmica. Esto se logra usando un cortador de haz. Al cambiar la frecuencia del cortador
de haz cambia el nimero de pulsos por cada ciclo del cortador de haz (véase Figura BQ), entonces
se tiene menos energia absorbida y por lo tanto el cambio en la temperatura es menor. A frecuen-
cias del cortador de haz suficientemente altas se puede asegurar que la contribucion térmica se ha
removido del sistema, y puesto que la irradiancia de los pulsos se mantiene constante la respuesta

electronica se mantiene constante.

0 Hz

50 Hz

100 Hz

Figura 30: Efecto de la ventana generada cortador de haz en la tasa de repeticidn de los pulsos.
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Con este arreglo se realiza un barrido en z cerrado para diferentes frecuencias del cortador
de haz manteniendo la irradiancia incidente constante, debido a que la irradiancia incidente es
constante no se esperan cambios en la traza del barrido en z abierto debido a que sélo depende
de lairradiancia. Para un ciclo del cortador de haz, la irradiancia transmitida a través de la apertura

como funcion de la posicion de la muestra y del tiempo es (Falconieri, 1999):

2¢
=14 v(1)arctan <[9+<2]%+3+<2> : (91)

(¢, 1)
1(¢,0)

donde = z/zj esla posicion de la muestra normalizada a la distancia de Rayleigh, (1) es la fuerza
de la lente térmica para un proceso de absorcidn lineal, t.(¢) = w(z)/(4D) es el tiempo térmico
caracteristico, con w(z) el ancho del haz y D el coeficiente de difusion térmico del material. Se
define t° = wy/(4D), como el tiempo caracteristico de respuesta en la cintura del haz, y se utiliza

como pardmetro junto con (1) para el ajuste a los datos experimentales.

4.3 Caracterizacion del Laser de Femtosegundos

La fuente de excitacidn utilizado en este trabajo de tesis ha sido un laser de Titanio:Zafiro Mira-
900 de modos amarrados (mode-locked) fabricado por Coherent, que permite producir pulsos de
corta duracidn en el régimen de femtosegundos y sintonizar la longitud de onda en un rango es-
pectral amplio 700 — 980 nm. El |aser es bombeado por un laser a una longitud de onda 532 nm
con 5 W de potencia, el cual esta basado en Nd:YAG y doblado en frecuencia bombeado por dio-
dos dentro de la cavidad. El resultado son pulsos con duracion de unos cuantos femtoseguntos,
con una tasa de repeticion de 76 M H z, y que tienen una potencia promedio maxima de 500 mW

correspondiendo a energias por pulso de 6,58 n.J.

Para obtener los valores del indice de refraccidén no lineal ny y el coeficiente de absorcidon de dos
fotones (3, es necesario conocer el valor de la intensidad pico /. Por esto es necesario caracterizar
el haz del laser, esto es, medir la duraciéon del pulso y el ancho del haz, ademas de cerciorarnos de

tener un haz Gaussiano de dimensiones conocidas para la técnica de barrido en z.
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4.3.1 Espectro del Haz

Para medir el espectro de los pulsos se utilizd un espectrometro USB Stellar Net, el cual tiene
un rango espectral que va desde 200 nm hasta 1000 nm. El espectro se muestra en la Figura B, se
le ajustd una Gaussiana centrada en A = 800 nm con un ancho espectral FWHM (por sus siglas en
inglés Full Width at Half Maximum) A\ = 7,7 nm. El espectro no es Gaussiano como se aprecia en

la Figura, pero en el pico central se puede ajustar una Gaussiana como una aproximacion confiable.
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Figura 31: Espectro del haz del laser de Titanio:Zafiro, en negro se muestran los datos experimentales y en
rojo el ajuste tedrico. El ajuste se encuentra centrado en A = 800 nm y tiene un ancho espectral FWHM de
AN =T77nm.

4.3.2 Duracion del Pulso

Dada la corta duracion temporal de los pulsos, es necesario utilizar técnicas basadas en efectos
6pticos no lineales, la técnica que se utilizé en este trabajo de tesis fue la de auto-correlacion
Optica. Esta técnica consiste en un arreglo similar a un interferémetro Michelson como se muestra
en la Figura B2 (Garcia-Arthur et al}, 2003), el haz se separa utilizando un divisor de haz y cada brazo
se hace incidir a un espejo. Uno de los espejos es moévil lo cual introduce un retraso temporal 7
en el camino de uno de los brazos, los pulsos se recombinan y se utiliza un efecto no lineal que

produzca una senal proporcional al traslape temporal entre los pulsos.
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Figura 32: Diagrama de la técnica de auto-correlacion dptica.

Para traducir el traslape temporal es necesario utilizar un efecto no lineal, puede ser genera-
cion de segundo armdnico o absorcion de dos fotones en un diodo. La sefial que se obtiene como

funcién del retraso 7 de los pulsos integrada sobre un tiempo dado, es proporcional a la auto-

correlacién en intensidad definida por (Diels and Rudolph, 1990):

A(r) = / T IO — )t (92)

0o
La auto-correlacién en intensidad nos provee informacion sobre la duracién de los pulsos pero
tiene la desventaja que no nos da informacion sobre |la forma temporal del pulso, solamente nos
da informacién sobre el perfil de intensidad de la sefial por lo que se pierde la informacién sobre

la fase del campo eléctrico.

Por otro lado, si se utiliza un tiempo de integracién muy corto en el detector, se logra detectar
variaciones de amplitud en la traza producidas por la interferencia de los dos haces, lo que se
conoce como auto-correlacién interferométrica y esta definida como:

o
2|2
A (7) = / |(E(t) + E(t — 7))°|dt. (93)
—00
Esta auto-correlacién interferométrica nos proporciona informacion adicional del pulso, en parti-
cular, nos proporciona informacidn para determinar si el pulso tiene alguna modulacion temporal

de fase, conocida como chirp.
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Sin embargo, con ninguna de estas funciones se puede determinar la funcion de la envolvente
del pulso. Para interpretar los resultados de la auto-correlacion es necesario suponer una forma
predeterminada del pulso, las formas mdas comunes utilizadas para laseres de femtosegundos son

la Gaussiana y la secante hiperbdlica, que se definen respectivamente como:
2
I,(t) = Ipexp (——) , (94)

I,(t) = I, sech? (t—Z) , (95)

s

con 7, y T relacionados con la duracién FWHM de los pulsos, de acuerdo a la Tabla [2|.

Tabla 2: Relacidn entre anchos de auto-correlacion, duracion del pulso, campo eléctrico y constante C.

Perfil Temporal Duracién del Campo Eléctrico | Auto-Correlacion C
Pulso FWHM FWHM 2° orden
Gaussiana t, = \/WQ)TQ Tp = /21, Teorr = /2y 0,441
Secante Hiperbdlica t, = 1,7637, 7, = 1,495¢, Teorr = 1,542t, | 0,315

El auto-correlador utilizado en este trabajo de tesis para caracterizar los pulsos del laser de
femtosegundos Titanio:Zafiro fue construido en nuestro laboratorio, y estd basado en la absorcién
de dos fotones en un diodo luminiscente. El auto-correlador se calibra utilizando el procedimien-
to descrito en (Garcia-Arthur et all, 2003). Los laseres de Titanio:Zafiro producen pulsos que se

asemejan mas al perfil de la secante hiperbdlica mas que a una Gaussiana.

En la Figura B3 se muestra el el perfil temporal de la auto-correlacion del pulso, el cual tiene

un ancho 7., = 108 fsy en base a la Tabla P se obtiene ¢, = 95 fs.

Es importante conocer cual puede ser la duracion mas corta del pulso y si existe algun corri-
miento de fase temporal. Para comprobar ésto, se utiliza la desigualdad dada por la transformada

de Fourier que relaciona el ancho espectral con el ancho temporal de un pulso (Paschotta, 2008):
tyAv > C), (96)

donde t, es la duracién del pulso, Av es el ancho espectral y C' es una constante numérica que

depende de la forma del perfil temporal del pulso y su valor esta dado en la Tabla P. El ancho Av
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Figura 33: Traza de auto-correlacién en intensidad de un pulso del laser Titanio:Zafiro con un ancho temporal
t, = 95 fs. En negro se muestran los datos experimentales obtenidos con el auto-correlador, y en rojo se
muestra el ajuste tedrico de la secante hiperbdlica.

se relaciona con el ancho A\ obtenido anteriormente con la ecuacidn:

Av = c%, (97)

donde c es la constante de la velocidad de la luz, A\ es el ancho que se encontrd en el ajuste

Gaussiano, y A es la longitud de onda.

Utilizando los valores experimentales obtenidos previamente, se tiene t,Av = 0,338. La igual-
dad en la Ecuacion (96) se tiene solamente para pulsos que no tienen modulacidn de fase temporal,
y en general, si el pulso tiene modulacidn de fase temporal se tendra que el producto siempre cum-
plird la desigualdad. En nuestro caso se usé la secante hiperbdlica para el perfil temporal del pulso,
por lo que de acuerdo a la Tabla 2 se tiene C' = 0,315. El valor obtenido es mayor a C por lo que
existe un poco de modulacion de fase temporal, pero debido a la pequefa diferencia se puede

asegurar que el efecto es pequefio.

Para confirmar la existencia de modulacién de fase temporal es necesario analizar la traza de
la auto-correlacion interferométrica, en caso de que no exista modulacién de fase temporal, la
envolvente superior e inferior cumplirdn una relacién 8 : 1 (Diels and Rudolph, 1990). En la Figura

B4 se presenta la traza de la auto-correlacién interferométrica que se midié del pulso, se puede
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observar que la relacion entre la envolvente superior y la inferior cumple casi la regla 8 : 1. Por
esto, podemos afirmar que existe modulacion de fase temporal, pero el efecto es muy pequefo

como se predijo con el producto ¢,Av.
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Figura 34: Traza de auto-correlacion interferométrica de un pulso del Iaser Titanio:Zafiro, la razén entre la
envolvente superior e inferior casi cumplen laregla 8 : 1 porlo que el efecto de modulacién de fase temporal
es minimo.

4.3.3 Perfil del Haz

Toda la teoria detras de la técnica del barrido en z se basa en la propagacién de un haz Gaus-
siano, por lo que es importante comprobar que el haz del laser Titanio:Zafiro se asemeja a un haz
Gaussiano ideal. También es importante conocer el valor del radio del haz en la cintura w, pues

este valor se utiliza para conocer el valor de la irradiancia pico 1.

Para caracterizar estos parametros se utiliza la técnica de la navaja, en la cual se mide la irra-
diancia transmitida cuando el haz se va bloqueando por una pantalla de borde recto. Se emplea
una navaja para tener una orilla lo mejor definida posible y evitar los efectos de difraccién. En la

Figura B se muestra un diagrama de la técnica de la navaja.

Midiendo la potencia colectada por un detector conforme la navaja bloquea el haz progresiva-

mente es posible medir el radio del haz como funcién de la posicién w(z). Considerando un haz
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Figura 35: Diagrama de la técnica de la navaja, la cual es utilizada para caracterizar el perfil y la cintura del
haz.

Gaussiano, se tiene que su irradiancia es:

2

I(z) o [E(2)|* = : (98)

donde w(z) es el radio del campo eléctrico y definiendo 7 su correspondiente en irradiancia como:

2 2 2
I(z) = lyexp (_wQL(z)) = Iyexp (—%) , (99)
0

se observa claramente que 7y = w(z)/+/2. Por esto, se puede obtener el valor de w(z) al medir el

valor HW1/e*M de la irradiancia.

La transmitancia del haz como funcién de la posicidn de la navaja se puede presentar como:

o0 12
T(r)= /_OO exp <—w2—@> dr', (100)

donde r es la posicidn radial de la navaja segun se desplaza y bloquea el haz. Esimportante sefialar
que la Ecuacion (L00) tiene la forma de la funcion error, por lo que su derivada es una Gaussiana.
El experimento resulta en un conjunto de datos de 7(r) para cada , a estos datos se le realiza
una derivada numéricamente para obtener un conjunto de datos a los cuales se les puede ajustar
una Gaussiana. De el ajuste a la derivada numérica se puede obtener el valor del radio w(z) para
diferentes posiciones de la navaja en el eje dptico. En la Figura B§ se aprecian las trazas tipicas que
se obtienen experimentalmente de la prueba de la navaja; en B6d se aprecia la transmitancia 7'(r)
para cada posicion r de la navaja, mientras que en B6H se muestra la derivada numérica de estos

datos junto con el ajuste Gaussiano para medir el radio del haz w(z).
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Figura 36: Resultados experimentales tipicos de la prueba de la navaja para un haz. (a) Conjunto de datos
experimentales obtenidos al medir la transmitancia 7'(r) mientras la navaja se mueve transversalmente la
posicion r. (b) Derivada numérica de los datos experimentales, se le ajusta una Gaussiana para obtener el
radio del haz w(z).

La Figura B4 muestra los datos experimentales del perfil del haz, en rojo se muestra la traza

ideal para un haz Gaussiano cuya cintura cumple:
(101)

donde wy es el valor de la cintura en el foco, y 2o = mw?2/\ es la distancia de Rayleigh. Se puede
observar que los datos experimentales no coinciden con el ajuste de un haz Gaussiano ideal, por lo
que se tiene una cierta desviacion con respecto al caso ideal. Esta desviacion se mide introduciendo

un factor M? en la Ecuacién ([L07) (Siegman, 1989):

2

z
w(z) = woy 1+ M?—, (102)

<0
donde 1?2 es el parametro que permite medir que tanto se aleja de un haz Gaussiano ideal. Una
M? = 1 corresponde a un haz Gaussiano ideal, entre mas grande sea este pardmetro mas grande
serd la desviacion del haz ideal. Se considera que si se cumple 1 < M? < 2, se puede considerar

gue se tiene un haz Gaussiano de buena calidad.

De la prueba de la navaja se obtuvo que nuestro haz tiene una cintura en el foco wy = 28 um,

lo que da una distancia de Rayleigh z; = 3,15 mm. Del ajuste a los datos experimentales se obtuvo
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Figura 37: Cintura del haz y ajuste tedrico del perfil del haz.

una M? = 1,39 por lo que podemos considerar que nuestro haz, dentro de una buena aproxima-

cion, es un haz Gaussiano.
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Capitulo 5 Estudio de la Respuesta No Lineal de Materiales Hiper-

bdlicos

En esta tesis se estudid la respuesta no lineal de un material hiperbdlico constituido de un
arreglo de multicapas metal-dieléctrico, con Rutenio como el metal y Didxido de Titanio como el
dieléctrico. En este capitulo se mostraran los resultados experimentales de los estudios del barrido

en z asi como la separacién de la componente electrénica rapida y la térmica lenta.

5.1 Respuesta No Lineal

El estudio de la respuesta no lineal se realizé utilizando la técnica de barrido en z, el laser de
Titanio:Zafiro utilizado genera pulsos de duracién t, = 95 fs, centrados en A = 800 nm como se
caracterizé en la Seccién 4.3.2. En la Tabla  se muestran las diferentes energias de pulso F, y sus

correspondientes intensidades pico I, que se utilizaron para realizar el barrido en z.

Tabla 3: Energias por pulso e irradiancias pico utilizadas en el barrido en z para caracterizar la respuesta no
lineal del arreglo multicapa Ru/TiO, como funcién de la irradiancia pico.

Energia por pulso £, | Irradiancia Pico I, || Energia por pulso £, | Irradiancia Pico I
0,06 nJ 27 MW /em? 1,32nJ 546 MW /em?
0,13nJ 54 MW [cm? 1,97nJ 819 MW /cm?
0,33nJ 136 MW /cm? 2,63nJ 1092 MW /em?
0,65nJ 273 MW /cm? 3,94nJ 1638 MW /cm?

Con el fin de asegurar que la alineacién del arreglo experimental y los ajustes numéricos pro-
puestos eran correctos, se estudio la respuesta no lineal de un material con propiedades bien co-
nocidas: disulfuro de carbono CS,. Este material ha sido estudiado ampliamente puesto que la res-
puesta no lineal no depende de la polarizacion del haz, y ademas presenta Unicamente refracciéon
no lineal. La respuesta no lineal del CS, ha sido caracterizada por muchos estudios y su coeficiente
no lineal n, se reporta para pulsos de femtosegundos con un valor dede ny = —3x 1075 em? /GW

(Ganeev et all, 2006).
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Enla Figura B8 se muestra la traza del barrido en z cerrado para el CS, utilizando una irradiancia
pico de 163,82 MW /cm?, también se puede observar el ajuste realizado a los datos experimen-
tales. La traza presenta un pico prefocal y un valle postfocal, indicativo de un indice de refraccién
no lineal negativo n, < 0. De la Figura se ve que el valor del cambio pico-valle ATp_y es
alrededor del 20 %, y utilizando la Ecuacion (4.17) se obtiene un indice de refraccidon no lineal

ny = —3,86 x 1075 cm? /GW, consistente con el valor reportado previamente.

1.10

1.05¢

= 1.00¢

0.95¢
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Figura 38: Traza del barrido en z cerrado para CS,, con una irradiancia pico 163,82 MW/cm2.

Otro aspecto de la FiguraB8 es que los datos se ajustan muy bien usando el valor de la distancia
de Rayleigh 2y = mw?2/\, donde wy es la cintura del haz en el foco y \ es la longitud de onda, valor
que se obtuvo en la medicidn de la divergencia del haz presentado en la Seccién f.3. Por otro lado,
de esta Figura se puede deducir que el arreglo experimental esta correctamente alineado, ya que
el pico y el valle coinciden con los que presenta el ajuste tedrico el cual depende fuertemente de

la distancia de Rayleigh.

En la Figura B9 se presentan los resultados del barrido en z para la muestra multicapas Ru/TiO,,
se pueden observar el barrido en z abierto (puntos verdes), cerrado (puntos rojos), y la razén cerra-
do/abierto (puntos azules). Del barrido en z abierto se observa que la muestra presenta saturacion
de absorcion (5 < 0), es decir, la transmitancia crece como funcion de la irradiancia. Por otra parte,

del barrido en z cerrado se observa que la muestra tiene refraccién no lineal positiva (ny > 0), es
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decir, la traza presenta un valle prefocal seguido de un pico posfocal. Esto se revela mejor cuando
graficamos la razén cerrado/abierto, ya que se remueve la contribucién de la absorcién no lineal
y se observa Unicamente la contribucion de la refraccion no lineal. La diferencia pico-valle ATp_y
en la traza de la division alcanza un 50 % aproximadamente, a continuacion se discutirdn los datos

con mayor detalle.
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Figura 39: Traza del barrido en z abierto (verde), cerrado (rojo) y la razén cerrado/abierto (azul) para la
muestra de Ru/TiO,, con una irradiancia pico 1638,26 MW/ch.

5.1.1 Resultados Barrido en Z Abierto

Para comprobar si la muestra poseia absorcién no lineal se utilizé el barrido en z abierto a las
diferentes irradiancias pico de la Tabla B. Por un lado, es importante conocer la contribucién de la
absorcidn no lineal, ya que es un proceso que va en detrimento de las posibles aplicaciones. Por
otro lado, es importante comprobar sila muestra posee absorcion no lineal para poder remover su
efecto del barrido en z cerrado, tomando la razén cerrado/abierto, y asi poder estudiar Unicamente

la refraccion no lineal.

En la Figura 0 se muestran los resultados obtenidos del barrido en z abierto para diferentes
irradiancias pico. De los resultados se observa que la transmitancia presenta un pico en el foco, es

decir, la transmitancia crece como funcidn de la intensidad. Por esto, al observar la traza que pre-
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sentan los resultados se puede inferir que el arreglo multicapas presenta saturacién de absorcion,

lo que se traduce en un coeficiente de absorcidn de dos fotones negativo 5 < 0.

1.020 1.0
1.015 1.04
1.010 1.03
= 1.005}., . = 1.02
1.000 1.01
0.995 e 1.0}
0.990 ~ .._ ...‘.,."-. L
7710 -5 0 5 [T -5 0 5 10
z[z z/z

Figura 40: Resultados del barrido en z abierto para distintas irradiancias pico, (a) Iy = 54 MW/cm2, (b)
Io =273 MW /em?, () Ip = 1092 MW /em? y (d) In = 1638 MW /em?.

Para los ajustes en la Figura A0 se utilizd la aproximacién obtenida en la Seccién f.1.2:

_ 1 L Blley
T(z)=1 NAEEIE (BY)

Se puede observar en la Figura 04 que para irradiancias muy pequefias la respuesta no lineal es
muy pequenay sumando el ruido el ajuste no queda completamente bien con los datos experimen-
tales. Por otro lado, para irradiancias aun bajas donde la respuesta no lineal se puede distinguir
claramente del ruido como en la Figura A0, el ajuste queda correcto con los datos experimenta-

les. Finalmente, para irradiancias suficientemente altas como se muestra en las Figuras f0d y #0d,
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se puede notar que el ajuste queda por debajo de los datos experimentales, esto se puede deber
a que la respuesta no lineal ya no es estrictamente funcidn lineal de la intensidad, y tiene que

modelarse de otra manera, como se verd mas adelante.

Una cuestion importante es la dependencia de la respuesta como funcién de la irradiancia inci-
dente, para el barrido en z abierto la cantidad importante es el cambio maximo de la transmitancia
respecto a la unidad T» — 1. De los resultados obtenidos para distintas irradiancias pico se extrae
el valor Tp — 1, y en la Figura 1 se muestra la dependencia de este valor como funcién de la

irradiancia. Escribiendo la Ecuacion (88) de la forma:
=17, (103)

donde Tp = T'(0) es la transmitancia pico en el foco. Es facil observar que se espera que el cambio

en la transmitancia Tp — 1 crezca linealmente como funcién de la irradiancia 1.

0.8l ¢
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Figura 41: Dependencia del cambio en transmitancia en el barrido en z abierto como funcién de lairradiancia
pico de entrada Ij.

En la Figura 4 se aprecia que para irradiancias pequefas efectivamente Tp — 1 crece lineal-
mente con [;, mientras que para irradiancias altas estos valores se desvian del comportamien-
to esperado. Para irradiancias bajas, donde una aproximacion lineal es valida, se puede obte-
ner a través de la pendiente del ajuste un valor para el coeficiente de absorcién de dos fotones

5= —321+0,07 x 10°cm/GW.
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El hecho de que para las irradiancias mas altas empleadas los resultados se desvian del ajuste
lineal obtenido parairradiancias bajas, implica que la respuesta no lineal ya no se puede considerar
como un proceso puramente de tercer orden. Esto se puede ver de diferentes formas, una de ellas
es que para estas irradiancias empiezan a importar efectos de orden mayor, debidos a x® o incluso

x{7) en la expansién

P="Py+eoxV E+eox® : EE + e\ P :EEE + oy WE* + - - B2

Por otro lado, se sabe que para un sistema en resonancia, la saturacion de absorcidén observada

se puede describir por
Oéo[

a(l)

Utilizando este modelo, la Ecuacidn diferencial dI/dz = «(I)I tiene la solucién (Rangel-Rojo

et al), 1995)

I(z=0,r1) Is

donde I(z = 0, r,t) eslairradiancia de entrada. Debido a que no se puede resolver analiticamente
para I(z = L), es necesario utilizar métodos numéricos para encontrar la solucién. La traza de la
transmitancia normalizada 7'(z) para cada posicidon de z que se ajuste mejor a los datos experi-
mentales, se obtiene entonces resolviendo la Ecuacidn (L05) numéricamente e integrando sobre

ryt.

En la Figura 2 se muestra los resultados del barrido en z abierto con I, = 1638 MW /cm?,y se
muestra también la diferencia entre el modelo descrito en la Seccién 4.1.2 en gris y el modelo de
saturacion (04)) en rojo con I, = 1765 MW /cm?. Se puede apreciar que el modelo de saturacién
se ajusta mejor a los resultados experimentales, cabe resaltar que este caso es con la irradiancia

mas alta que se usé por lo que el efecto de saturacidén estda mas presente, de acuerdo a la Figura

5]

5.1.2 Resultados Barrido en Z Cerrado

Para estudiar la refraccion no lineal de la muestra se realizd el barrido en z cerrado con las

irradiancias pico mencionadas en la Tabla B, es importante recordar que debido a que hay absor-
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z/7y

Figura 42: Barrido en z abierto para una irradiancia pico Iy = 1638 MW/ch, en gris se muestra el ajuste
utilizando el modelo de tercer orden y en rojo se muestra el ajuste con el modelo considerando la saturacién
usando I = 1765 MW /em?.

cién no lineal presente es necesario tomar la razén cerrado/abierto para estudiar Unicamente la

refracciéon no lineal.

En las Figuras F3 se muestran ejemplos de los resultados obtenidos del barrido en z cerrado
para diferentes irradiancias pico. En las Figuras f3ay A3l se muestran irradiancias pico bajas, mien-
tras que en las Figuras y se muestran irradiancias pico altas. En los resultados se puede
observar como ya se habia explicado antes, que la muestra tiene refraccidn positiva n, > 0, ya

que existe un valle prefocal y un pico postfocal.

Para un material con una no linealidad de tercer orden el modelo que se presenté en la Seccion
predice que, para el barrido en z cerrado, la diferencia pico-valle ATp_y es una funcién lineal

de la intensidad, y utilizando la Ecuacién (B5) es posible calcular ns.

En la Figura 44 se muestra la dependencia de AT»_y, como funcién de la irradiancia pico 1, al
igual que con el barrido en z abierto se observa que para irradiancias pequefias el comportamiento
es lineal como se esperaba, mientras que para irradiancias altas el comportamiento se desvia de
la linealidad como en el caso del barrido en z abierto. Como ya se mencioné esto se debe a que
la muestra presenta saturacion, es decir, la respuesta no lineal no solamente es de tercer orden y

presenta érdenes mayores. Que la muestra presente saturacién puede ser un problema para las
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Figura 43: Resultados del barrido en z cerrado para irradiancias pico altas, (a) Iy = 54 MW/cm2, (b) Iy =
273 MW /em?,(c) Ip = 1092 MW Jem? y (d) Iy = 1638 MW /em?.

posibles aplicaciones, ya que estas explotan la no linealidad refractiva y la saturacién puede evitar

lograr un An dado.

En la Figura /4 se puede observar que para irradiancias bajas el ajuste lineal es una aproxi-
macidén aceptable, por lo que se procede a calcular el indice de refraccién no lineal utilizando la

Ecuacién (4.17) y se obtiene ny = 0,208 4 0,013cm?/GW.

Nuevamente es necesario cambiar el modelo donde sdlo se consideran efectos de tercer orden
por uno mas completo donde se considera el efecto de saturacion. Esto se ha modelado como

(Rangel-Rojo et al., 1995):
n2[

n2:n0+
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Figura 44: Dependencia de la diferencia pico-valle en el barrido en z cerrado como funcién de la irradiancia
pico.

Con este modelo la Ecuaciéon dA¢yy, /dz = kAn(I) tiene como solucion:

(')

mdzl, (107)

L
A¢NL(Z = L,?”, t) = kng/
0

y se procede nuevamente utilizando el principio de Huygens-Fresnel (Rangel-Rojd, 1994) para cal-
cular el campo en la apertura. Sin embargo, este estudio va mas alla del trabajo de esta tesis por

lo que no se elaborara mas al respecto.

5.2 Separacion de las Componentes Electrénica Rapida y Térmica Lenta

Hasta ahora sélo se ha considerado que el origen de la respuesta no lineal es debido a la de-
formacion de la nube de electrones debido a la luz que pasa a través de la muestra, esta respuesta
electrénica normalmente es ultra rapida con tiempos de respuesta del orden de femtosegundos.
Sin embargo, cuando la muestra presenta absorcién la energia absorbida se transforma en calor,
lo que produce un aumento local de la temperatura y en consecuencia se produce un cambio en
la densidad local. Debido a que el indice de refraccidn n es, entre otras cosas, funcién de la densi-
dad, se genera un cambio en el indice de refraccion. Este cambio en el indice de refraccidn por el

calentamiento local de la muestra debido a la luz incidente representa un efecto de refraccion no
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lineal, mediado por un efecto térmico.

Normalmente al usar pulsos de pico o femto segundos, por su corta duracion, la energia ne-
cesaria para conseguir una irradiancia alta es muy baja, y se evitan efectos térmicos debido a que
el aumento de temperatura de la red cristalina es mas lento que la duracion de los pulsos, por lo
tanto, los efecto térmicos intrapulso no se ven. Sin embargo, debido a que el |aser de Titanio-Zafiro
tiene unatasa de repeticién alta, al rededor de 100 M H z, es decir, se produce un pulso cada 10 ns,
y este tiempo es muy corto para que el aumento de la temperatura se haya disipado. Por lo tanto,
el aumento en la temperatura producido por un pulso lo alcanza a percibir el pulso siguiente, y
asi se va acumulando en el tiempo el aumento de temperatura y los efectos térmicos pueden ser

observados.

En este caso es necesaria una técnica que permita separar las contribuciones electrénica y
térmica. En la Seccion 1.7 se presentd una técnica desarrollada por nuestro grupo de investigacion,
en el cual se incluye un cortador de haz (chopper) de frecuencia variable en el arreglo experimental

como se muestra en la Figura R9(Can-Uc et al}, 2019).

La idea general de la técnica es variar la carga térmica sobre la muestra, manteniendo la irra-
diancia pico constante. Entonces las variaciones observadas a la respuesta provienen de la com-
ponente térmica. Esto se logra usando un cortador de haz. Al cambiar la frecuencia del cortador
de haz cambia el nimero de pulsos por cada ciclo del cortador de haz, entonces se tiene menos
energia absorbida y por lo tanto el cambio en la temperatura es menor. A frecuencias del cortador
de haz suficientemente altas se puede asegurar que la contribucién térmica se ha removido del
sistema, y puesto que la irradiancia de los pulsos se mantiene constante la respuesta electrdnica

se mantiene constante.

En la Figura A5 se muestran las diferencias pico-valle AT»_y del barrido en z cerrado como
funcién de la frecuencia v del cortador de haz, se puede observar que conforme la frecuencia
aumenta ATp_y disminuye esto quiere decir que la componente electrdnica y térmica tienen el
mismo signo. También se observa que para frecuencias suficientemente altas se mantiene cons-
tante el valor ATp_y,, y se puede considerar que se ha eliminado completamente la componente

térmica por lo que se mide Unicamente la respueta no lineal electrénica rapida.
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Esto se puede cuantificar utilizando (Falconieri, 1999):

I(¢,t)
(¢, 0)

2¢
tCC
[0+ e +3 42

=1+ v(1)arctan (108)

Se observa que el modelo se ajusta correctamente a los datos experimentales. Del ajuste se ob-
tiene que la muestra tiene un tiempo caracteristico ¢.({) = 0,078 s, esto corrobora que la res-
puesta térmica de la muestra es muy lenta y la alta tasa de repeticidn de pulsos del laser provoca
un efecto térmico acumulado. Por otro lado, para la frecuencia cero donde la respuesta no lineal
es la suma de las contribuciones térmica y electrdnica, se midié un indice de refraccién no lineal
ny = 0,262 cm?/GW y este resultado es consistente con el obtenido en la Seccién B.7. Para fre-
cuencias del cortador de haz lo suficientemente altas donde el valor ATr_y, se comporta como
una constante, se puede asegurar que se ha eliminado la contribucidén térmica y se estd midiendo
la contribucidn electrdnica unicamente obteniendo un indice de refraccién no lineal electrénico
npglectronica — () 084 cm? /G'W . Por ultimo, a la respuesta no lineal en la frecuencia cero se le resta
la contribucidn electrénica para quedarnos Unicamente con la mayor contribucién térmica y se

obtiene el indice de refraccién no lineal térmico ni™™@ = 0,178 cm? /GW.
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Figura 45: Resultados de la diferencia pico-valle ATpr_y en el barrido en z cerrado como funcién de la
frecuencia v del cortador de haz, junto con el ajuste numérico que se le realizd.
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Capitulo 6 Conclusiones

En este trabajo de tesis se disefiaron materiales hiperbdlicos basados en arreglos nanolamina-
dos periédicos conformados por un metal (rutenio) y un dieléctrico (diéxido de titanio), y usando
la aproximacion de medio efectivo con un punto de permitividad casi cero en A\ = 800 nm para
maximizar la respuesta no lineal de tercer orden. Las muestras fueron fabricadas con ayuda del
grupo del Dr. Hugo Tiznado en el Centro de Nanociencia y Nanotecnologia utilizando la técnica
de Depdsito de Capas Atédmicas. Las propiedades dpticas lineales y no lineales de los materiales
hiperbdlicos fueron estudiadas utilizando distintas técnicas: elipsometria espectografica, especto-

fotometria, y el barrido en z.

De la elipsometria espectografica se observd que la muestra presenta un punto de permitivi-
dad casi cero pero no se encuentra en la longitud de onda deseada, éste se encuentra recorrido
hacia el azul, localizado a A = 620 nm. La razén de esta discrepancia probablemente se deba a que
durante el depdsito del rutenio, éste se contamina, resultando en un éxido de rutenio que para
ciertas longitudes de onda actia como un metal, mientras que para otras actia como un dieléctri-
co, rompiendo asi la condicién de que un material hiperbdlico consiste de un metal y un dieléctrico.

Estudios previos del grupo que fabricé las muestras parecen favorecer esta explicacién.

Lamentablemente debido a la situacion mundial actual, no se pudo comprobar si la muestra
era en efecto un arreglo de capas bien definidas y no alguna combinacién de los materiales. Esto
se podria lograr usando alguna técnica de microscopia, por ejemplo microscopia electrénica de
transmision, que permita observar si las capas estan bien definidas y si el ancho de las capas es el

gue se calculd para el disefio del material hiperbdlico.

Aunque el punto de permitividad casi cero no se encontraba en la longitud de onda deseada, la

respuesta no lineal de tercer orden estudiada con la técnica de barrido en z resultd ser muy buena.

Del barrido en z cerrado se observé que la muestra presenta la traza tipica de absorcién sa-
turable, es decir, un coeficiente de absorcién no lineal negativo § < 0. Se observé también que
al ir aumentando la irradiancia pico incidente, la respuesta no lineal se desviaba del comporta-
miento esperado. Esto se debe a que la respuesta no lineal no es puramente de tercer orden, y al
incrementar la irradiancia pico la respuesta de érdenes mayores comienza a ser significativa. Para

irradiancias bajas donde podemos asumir que la respuesta no lineal es en su mayoria de tercer
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orden, se obtiene el coeficiente de absorcién lineal 8 = —3,21 4+ 0,07 x 10° cm/GW.

Por otro lado, del barrido en z cerrado se observé que la muestra presenta autoenfocamiento,
es decir, un indice de refraccion no lineal positivo ny, > 0. De igual manera que el barrido en z cerra-
do, al ir aumentando la irradiancia pico en los barridos la respuesta no lineal divergia del compor-
tamiento esperado. Nuevamente para irradiancias bajas se puede aproximar la respuesta no lineal

como de tercer orden, y se obtiene un indice de refraccién no lineal ny = 0,208 40,013 cm?/GW.

Para irradiancias altas donde la respuesta no lineal diverge del comportamiento esperado, es
necesario considerar un modelo mas general que tome en cuenta la contribucidn de respuestas
de 6rdenes mayores. Para el caso de la absorcidn no lineal se utilizé el modelo de la Ecuacién (B7),

encontrando una irradiancia de saturacion Is = 1,7 GW Jem?.

Por ultimo, se estudio si la respuesta no lineal era Unicamente debido al reacomodo de la nube
de electrones, o si algun proceso térmico contribuia de igual manera. Se encontré que efectiva-
mente la respuesta consiste de una mezcla de efectos térmicos y electrénicos y se logrd separar
la componente electrénica de la térmica exitosamente. Se obtuvieron los valores nglectronica —
0,084 cm? /GW y niermica = (178 em? /GW . La suma de estos valores nos da un valor consisten-

te con el indice de refraccion no lineal previamente calculado.

En general la respuesta no lineal observada es grande comparada con la de otros nanocom-
puestos estudiados en el grupo, por ejemplo, Uc et al] (2013) reporté un indice de refraccion no
lineal para nanoparticulas de plata ny, = 0,038 ch/GW, mientras que nuestra muestra presentd
un indice de ny = 0,208 4 0,013 cm?/GWV. De igual manera, la respuesta no lineal es muy buena
considerando que el ancho total de la muestra es de al rededor de 100 nm pudiéndose considerar

al material como interesante para su posible aplicacién en procesamiento dptico de sefiales.

6.1 Trabajo a Futuro

Como trabajo a futuro seria interesante utilizar la muestra en algun arreglo para realizar pro-

cesamiento Optico de sefiales.

Por otro lado, es de suma importancia buscar algun otro metal que se pueda depositar con la
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menor oxidacion posible para conseguir que el punto de permitividad casi cero se encuentre en la

longitud de onda que se escoja.

De igual manera, se debe estudiar la dependencia del angulo de incidencia del haz sobre la
muestra. Ya que, segun la aproximacion de medio efectivo, al tener incidencia normal una de las
componentes principales del tensor de permitividad se hace cero. Al hacer variar el angulo de in-
cidencia se observaran las dos componentes y como consecuencia se podrian generar fendmenos

interesantes.

Por ultimo, debido a las constricciones de tiempo para la realizacidén de esta tesis de maestria,
guedé pendiente el estudio de la refraccién no lineal utilizando el modelo que considera respuesta

de 6rdenes mayores.
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