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Resumen

En esta tesis se formula un método efectivo para calcular la susceptibilidad no

(2)
ijk

lineal de segundo orden, x;:.(2w), de un metamaterial nanoestructurado, compuesto
por un anfitrién y un huésped cuya forma geométrica se escoge para amplificar los
efectos 6pticos no lineales. Las funciones dieléctricas del anfitrion y del huésped son
tomadas de datos bien conocidos. Considerando los efectos de campo local y haciendo
la aproximaciéon de longitud de onda larga se propone un método de homogenizaciéon
del campo eléctrico, de manera tal que podemos calcular la respuesta macroscopica del

sistema a través de los efectos colectivos de las interacciones microscopicas.
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1.2.1. Efectos de la simetria en la Generacién de Segundo Armonico.

1.1. Metamateriales.

1.1.1. Contexto Historico.

Desde el comienzo de los estudios en el campo de la Optica, los que se desenvuelven en esta
disciplina, se han esforzado en utilizar las propiedades de los materiales que existen de manera
natural para poder controlar la luz. Tales han sido los avances tecnologicos y las necesidades
para estudiar las propiedades de la luz y su interaccién con la materia, que no ha sido suficiente
con los materiales que nos brinda la naturaleza para realizar dichas actividades. Para ampliar
aun mas el control sobre la luz, se han creado materiales artificiales, disenados especialmente

para exhibir nuevas e inusuales propiedades electromagnéticas, dificiles, exdticas 6 hasta



1. INTRODUCCION.

imposibles de encontrar en el medio natural [1].

El primer intento para explorar un material artificial se remonta a la ltima parte del
siglo XIX, cudndo en 1898 Jagadis Chunder Bose realizo un experimento con microondas
sobre materiales a los que se les modificaba su estructura, girandola 6 retorciéndola, dandose
cuenta que estos eran precisamente materiales quirales, que se obtuvieron artificialmente [2].
La quiralidad fue una de las primeras propiedades de estos nuevos materiales en las que se

comenzo a trabajar, antes de que se les denominara formalmente metamateriales.

Cuando se habla de un metamaterial, podemos referirnos a aquellos materiales que han
sufrido alguna modificaciéon en su estructura pero no en su composiciéon quimica. Tal fue el
caso de Lindman en 1914 [3], quién trabajo con medios quirales artificiales, generados por
la incorporacién de alambres pequenos en forma de hélice, acomodados de forma aleatoria
en una matriz. Por otra parte Kock en 1948, [4] logré fabricar lentes ligeras en el espectro
de las microondas mediante la disposiciéon de esferas conductoras, discos y tiras periddicas

dispuestas en la lente, adaptando asi el indice de refraccion efectivo del medio.

A partir de la publicacion de John Pendry en el 2000 sobre materiales con indice de re-
fraccién negativo y la posibilidad de crear lentes perfectas por medio de ellos [5], ha surgido
un interés mayor en el estudio de esta area, como asi también, un aumento en los trabajos
académicos relacionados al tema. Por esta razon, se han desarrollado técnicas experimenta-
les para poder fabricar estos materiales como lo son la litografia de alta resoluciéon por haz
de electrones o el fresado por iones. También se han desarrollado técnicas para caracteri-
zar su comportamiento, ademads, existen modelos tedricos capaces de calcular y predecir las
propiedades de estos. Dichos métodos son tan poderosos, que son capaces de realizar predic-
ciones en un amplio rango de escalas, partiendo desde los nanémetros hasta llegar a la escala
milimétrica.

Formalmente, los metamateriales se pueden definir al menos de tres maneras. Primera-
mente, el prefijo “meta” viene del Griego y significa después 6 mds alld, suele utilizarse para

denotar algo que ha ocurrido derivado de una transformacién, que trasciende a algo mas.



1.1. Metamateriales.

Por lo tanto, se espera que un metamaterial exhiba una o mas propiedades cualitativamente
diferentes, més alla de las que presentan sus constituyentes ordinarios: “el todo es mas que
la suma de sus componentes” [6].

Rodger M. Walser fue el primero en utilizar la palabra metamaterial, dando la siguiente
definicion:

“Los metamateriales se definen como compuestos macroscopicos que han sido fabricados
por el hombre, y que tienen una estructura 3-dimensional, periodica, disenada para producir
una combinacion optimizada, no disponible en la naturaleza, de dos o mas respuestas a una
excitacion especifica” [7].

Otra definicién para un metamaterial puede ser la que da J. Valentine [8] “Los meta-
materiales son estructuras artificiales que tienen propiedades no alcanzables con materiales
naturales”.

y una ultima por Bora Ung [6]:

“Un metamaterial es un material compuesto cuya microestructura estd disenada artifi-
cialmente de tal manera que la respuesta macroscopica efectiva emergente de la estructura a
una excitacion dada no se encuentra facilmente en la naturaleza’

Esta ultima, quiza sea una de las que mejor se acopla a lo que mas adelante se analizara.
Aunque estas definiciones bien pueden aplicarse a cualquier area donde se utilicen dichos
materiales, nuestro interés esta basado en los que exhiben propiedades electromagnéticas, de

las cudles se hablara en la siguiente subseccion.

1.1.2. Propiedades ()pticas de Metamateriales.

Es necesario hacer la distincion entre un metamaterial y otros dispositivos épticos es-
trechamente relacionados con ellos, como lo son los cristales foténicos. La diferencia entre
estos dos dispositivos recae basicamente en el tamano de la celda unitaria, a, de la estructura
periddica. Tipicamente para un metamaterial la celda unitaria debe ser mucho mas pequena

que la longitud de onda, A, de la onda incidente, e.g. a << \. Existe la condicién denominada

3
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condicion de homogeneidad efectiva [9], la cual establece que el tamano de celda unitaria

deseado para un metamaterial debe cumplir que

A
as? (1.1)

para asegurar que los fenémenos de refracciéon dominaran sobre los fenémenos de dispersion
y difraccion. Si esta condicion se cumple, la estructura se comporta como un material real, en
el sentido de que las ondas electromagnéticas solo responden a los parametros constitutivos
promedio que dependen de la naturaleza de la celda unitaria, donde se supone que la estruc-
tura es homogénea a través de la direccion de propagacion. Los parametros constitutivos son
la funcién dieléctrica e(w) y la permeabilidad magnética p, cuyos valores estan relacionados

con el indice de refraccién n(w) mediante
n=+\/e(w)u, (1.2)

donde w es la frecuencia de la onda electromagnética y en esta tesis se toma p = 1, ya que
no se consideran los efectos magnéticos. En la ecuacién, (1.2), se consideran los dos signos
de la raiz cuadrada para n(w), mismos que corresponden a materiales derechos (signo +) y
materiales izquierdos (signo —). El indice de refraccién negativo fue predicho en 1967 [10],
y en 2004 fue posible crear un metamaterial con esta caracteristica [11]. De la misma forma
hay una gran cantidad de literatura donde se han abordado los efectos épticos lineales de una
enorme variedad de metamateriales, por ejemplos los trabajos del grupo del CIO, [12,13]. En
esta tesis extendemos la investigacion hacia las propiedades 6pticas no lineales, en particular

la generacién de segundo armonico (GSA).

1.2. Fenémenos Opticos No Lineales.

Los efectos 6pticos no lineales son de gran interés por su amplia gama de aplicaciones,
y son generados cuando un haz muy intenso de luz incide sobre un material. Para describir

este proceso es necesario hablar de la polarizacién P [14]. Esta cantidad es la encargada de

4



1.2. Fendémenos C)pticos No Lineales.

describir la respuesta Optica de un material. Tomando las ecuaciones de Maxwell para el

campo eléctrico E y magnético B, como

V-E = 4np** (1.3)
VB = 0 (1.4)
10B
47 10E
B = —Jtyp -~ 1.
V x - +C T (1.6)

donde la densidad de carga total, p'°*, y la corriente total, J**, estdn relacionadas, con sus

contrapartes externas, a través de

ptot — pext _ VP (17)
P
Jwot = JeXt+;+chM (1.8)

donde M corresponde a la magnetizaciéon. Podemos relacionar a los campos E y B con P y

M de la siguiente manera

D

E + 47P (1.9)

B = H+47M (1.10)

siendo D el vector de desplazamiento eléctrico y H la induccion magnética. De manera tal,

que si tomamos la divergencia de D
VD = 47p* (1.11)

y el rotacional de H

47 10D
VxH=—J+-—— 1.12
% c + c Ot ( )
con lo cual procediendo de la manera usual, podemos obtener la ecuaciéon de onda
10°D  4moJet
VxVxE+ -2 - =T (1.13)

o2 2 Ot
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Relacionando la corriente externa con la polarizacién mediante
0*P
Jot=—— 1.14
5 (1.14)

obtenemos finalmente que

1 02 41 O°P
VXVXE+ ——E=——-. 1.15
+ c? Ot? 2 Ot? ( )
Es claro ver que P actiia como fuente en la ecuacion de onda, y para este trabajo, la expre-

samos como una serie de potencias en funcion de E,

P=e [X@)E +xPE2 4 xOE + (1.16)

=pPW 4 p? L pB 4 (1.17)

donde x™ es la susceptibilidad de orden n del material. A su vez, podemos definir a la
susceptibilidad como una funcién de proporcionalidad que describe el grado de polarizacion de
un material en términos del campo eléctrico que incide sobre el. El término lineal corresponde

al primer término de la serie de la ecuacién de arriba, e.g.
PY = ¢ xVE, (1.18)

que describe las interacciones lineales entre la luz y la materia, que son las mas comunes, como
los fenémenos de reflexion, transmision y refraccion de la luz. Los términos de orden mayor
a uno, son los que dan el comportamiento 6ptico no lineal, y en general las susceptibilidades
no lineales x™ son muy pequeiias [15]. Esto explica el por que los fendmenos no lineales
requieren de un campo E de gran intensidad.

Como en esta tesis solo estamos interesados en los efectos de segundo orden, de la Ec.

(1.16) podemos escribir
PP (2w,r) = eox 3 (20) By(w, 1) Ex(w, 1), (1.19)

donde los indices ijk se refieren a las componentes cartesianas de los campos, y se suman si

estan repetidos; la dependencia en r se ha mostrado explicitamente.

6



1.2. Fendémenos C)pticos No Lineales.

1.2.1. Efectos de la simetria en la Generacién de Segundo

Armonico.

Un material centrosimétrico, posee un centro de inversion, tal que para cada punto r

existe un punto idéntico localizado en —r. Este hecho los podemos escribir en la Ec. (1.19)

]31(2)(2w, r) = 60X1(j2k) (2w) Ej(w, 1) Ex(w, 1),
r — —r
Pi(2)(2w’ —I‘) = EOXi(j2k)(2w)Ej (W, —I‘)Ek(CU, —I‘),
— B (2w,r) = eox{ (20) (= Ey(w, 1)) (~ Ei(w, 1)),

P (2w,1) = —€oxij. (20) Ej(w, 1) Ei(w, 1), (1.20)

dado que tanto P como E son vectores polares, y por ende cambian de signo ante una
inversiéon de r, e.g. E(—r) = —E(r) y P(—r) = —P(r). De la primer y tltima linea de la

ecuacion anterior obtenemos que

X 2w)[r] = —x & (2w)[ 1], (1.21)

pero como el sistema es centrosimétrico, la respuesta de esté debe de ser identica si estamos

en r on en —r, por cual concluimos que
Xi(ij)(QW) = (0 sistema centrosimétrico, (1.22)

Es decir, todos los procesos no lineales de segundo orden no son permitidos en materiales
centrosimétricos Existen contribuciones debidas a la generacion de segundo armoénico en
la superficie de materiales centrosimétricos, donde esta simetria precisamente se rompe y
empiezan a tener lugar los efectos de segundo orden. Del mismo modo, cualquier otro método
que logre romper la simetria del sistema, permitira que se produzca un efecto no lineal de
segundo orden, en especifico, la generaciéon de segundo armoénico. Debido a que existe una

fuerte contribucién al segundo arménico en la superficie, es posible utilizar este efecto como

7
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una herramienta para analizar superficies e interfaces [16]. En general x?) es un tensor de
tercer orden con 27 elementos. Cada uno de estos elementos podréa ser diferente de cero,
aunque la cantidad de términos que son diferentes de cero varian con las propiedades de
simetria del medio. La generaciéon de segundo armonico tiene una permutacién intrinseca
de la simetria para los campos entrantes tal que Xi(ij) = Xi%), lo que reduce el niimero de

elementos diferentes de cero de 27 a 18. Aun asi, la simetria del sistema puede ayudarnos a

reducir el namero de elementos que deben ser calculados como se vera mas adelante.
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Sumario
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En este capitulo, se formula el procedimiento para calcular las propiedades Opticas de
metamateriales, en concreto estamos interesados en la la generacién de segundo armonico,
que viene dada por x(2w). Mostraremos un breve repaso donde se describe como se calculan
las propiedades lineales utilizando el método de homegenizacién del campo utilizado en la
Ref. [17], ademas de explicar brevemente el método de recursién de Haydock [18], parte
medular en la rapidez de los calculos; este método permite realizar calculos de propiedades

Opticas, significativamente mas rapidos que con otros métodos.



2. CALCULO DE PROPIEDADES OPTICAS DE METAMATERIALES.

2.1. Respuesta macroscépica en metamateriales

nanoestructurados.

Cuando la luz se propaga dentro de un material homogéneo se puede caracterizar por
su respuesta electromagnética promedio. Tipicamente, los efectos magnéticos son desprecia-
bles en el régimen 6ptico, es asi que basta con conocer la respuesta dieléctrica para estudiar
el comportamiento de la luz dentro del material. Cuando se tiene un metamaterial, cuyos
componentes tienen una funcién dieléctrica bien definida, también es posible calcular la res-
puesta dieléctrica macroscépica del mismo, sin que esta corresponda necesariamente a una
combinacion trivial de las funciones dieléctricas de los materiales constituyentes. A conti-
nuacion, presentamos un método para calcular la respuesta dieléctrica macroscopica en un

metamaterial.

2.1.1. Teoria General.

Consideramos un sistema inhomogéneo que se caracteriza por su respuesta dieléctrica mi-
croscopica €, definida a través de la ecuacion constitutiva D = €E, donde D y E corresponden
al vector de desplazamiento eléctrico y al campo eléctrico microscopicos. Se designan como
campos microscopicos debido a sus fluctuaciones espaciales que provienen de la inhomoge-
neidad del sistema. El objetivo es entonces, obtener la respuesta macroscopica, relacionando

los campos macroscépicos de los cuales las fluctuaciones han sido removidas [19].

Utilizando F(r,t) = F(r)e™!, para los campos, obtenemos de la ecuacién de onda, Ec.

(1.13), que
A 4
WE = — Jext (2.1)
iqc
donde
A L s L onr
W=+ —-VxVx=é+—-V2P (2.2)
g ¢

10



2.1. Respuesta macroscopica en metamateriales nanoestructurados.

es el operador de onda, ¢ = w/c es el nimero de onda de la luz en el vacio, w es la frecuencia, ¢
la velocidad de la luz en el vacio y J es la densidad de corriente externa. Se ha introducido el
proyector transversal PT, mismo que nos da la proyeccién transversal de un campo F, FT =
PTF. Por completez, se introduce el proyector longitudinal PL de manera que PL4+PT = 1,
con 1 el operador identidad. La Ec. (2.1) contiene ambas partes, transversal y longitudinal.
Resolviendo formalmente la Ec. (2.1) para obtener E, encontramos que

B = 2TC)p-1gext (2.3)
tq

Como estamos interesados en calcular la respuesta macroscopica del sistema, introducimos un
proyector de promedio P, y uno mas de fluctuaciones 75f, tales que un campo arbitrario pueda
escribirse como F = F, + F con F, = P.F el promedio y F; = 75fF su parte fluctuante,
asi podemos identificar el campo promedio con la parte macroscopica del campo F, = F),.
Por el momento solo se sabe que estos proyectores son idempotentes 753 = 75a, 75]% = 75f, es
decir, el promedio del promedio es el promedio, y las fluctuaciones de las fluctuaciones son las
fluctuaciones [19]. Ademads de esto 75a75f = 75f75a =0y P, +7Sf = 1, también suponemos que
la corriente externa no tiene fluctuaciones espaciales, es decir J jé”t =0y Jext = JM = P IM,

De esta manera si aplicamos el operador P, en la Ec. (2.3),

BB = ypiges
1qcC
~ 47 ~ A ~
P.E = — PNV (P, + Pp)I
1qc
47~
Ev = — WM 2.4
M iQC M ) ( )
dado que P, + 75f = 1 y definimos
Wit = PIVTIR,, (2.5)

generando asi una ecuacion para el campo eléctrico macroscopico, que se relaciona con el

I's

operador de onda macroscopico WM, que de la Ec. (2.2)
~ 1 A
Wy =M + ?VQPGPT, (2.6)

11



2. CALCULO DE PROPIEDADES OPTICAS DE METAMATERIALES.

con €y, la respuesta dieléctrica macroscopica del sistema. Estos resultados pueden ser facil-
mente generalizados a otras situaciones y otro tipo de respuestas. El procedimiento consiste
en primero identificar la respuesta, es nuestro caso W a una perturbacién externa, i.e. J¢
y entonces promediar la respuesta para obtener la parte macroscopica correspondiente W]\}l,

lo que esté relacionado con la respuesta deseada, es decir éM.

2.1.2. Sistemas Binarios Periddicos.

Usaremos la Ec. (2.6) para obtener las propiedades épticas de un metamaterial hecho con
dos materiales a y b con funciones dieléctricas €,(w) v €,(w) respectivamente. Asumimos que
ambos medios son isotrépicos y homogéneos, esto quiere decir que €,(w) y € (w) son funciones
escalares complejas que dependen de la exclusivamente de la frecuencia y que son obtenidas
de mediciones experimentales o de modelos bien establecidos [20].

Un sistema periddico, a lo largo de zy, es el que se muestra en la Fig. (2.1), donde se
tiene un material a, que llamamos el anfitrion, es centrosimétrico, y esta descrito por la
funcién dieléctrica €,(w). En el anfitrion se tienen inclusiones de un material b descrito por
una funcién dieléctrica €,(w), que en este trabajo tomaremos como una constante real, sin
perdida de generalidad en la formulacién. Se hace énfasis en que el sistema es invariante a lo

largo de la direccién perpendicular, que tomamos como z.

Figura 2.1: Esquema de un metamaterial hecho con un material descrito
por €,(w) con inclusiones de un material descrito por €,(w). El sistema es
invariante a lo largo de z y periédico en xy.

Para describir completamente lo que pasa en cada parte del metamaterial introducimos

12



2.1. Respuesta macroscopica en metamateriales nanoestructurados.

la funcién caracteristica B(r), donde esta toma el valor de B(r) = 1, para cualquier punto
r en la regién b ocupada por la inclusién, y B(r) = 0 en cualquier otro lado, esto es, en el

anfitrién. Asi, podemos escribir la respuesta dieléctrica microscopica como

e(r) = —(u—B(r)), (2.7)

donde definimos la funcién espectral u = 1/(1 — ¢,/¢€,) [21]; omitimos la dependencia en w
por simplicidad de escritura. De esta forma, el operador de onda microscopico de la Ec. (2.2)

podemos escribirlo como

A

W = % (ug™ - B), (2.8)

donde el operador carateristico B corresponde a la multiplicacién por B(r) en el espacio real

o= (1+ W’) . (29)

Usando la Ec. (2.8) reescribimos la Ec. (2.5) como

y definimos

g (2.10)

u A\
Wit = —Gaa (u — Bj

M Gag ( 9) wa
donde § no esta acoplado con las fluctuaciones de los campos. Usando el Teorema de Bloch

[22], consideramos un campo eléctrico de la forma
Ex(r) =Y Ege*tor, (2.11)
G

donde k es el vector de onda dado, {G} es la red reciproca de nuestro material y los co-
eficientes Eqg representan el campo en el espacio reciproco. En esta representacion, todos
los operadores pueden ser escritos como matrices con pares de indices vectoriales G, G/,
ademas de los otros indicies posibles, como los Cartesianos. Asi, representamos el proyector
longitudinal como la matriz

k+G)(k+G)
k+ G| |k + G|

PéG/ =dge (2'12)

13



2. CALCULO DE PROPIEDADES OPTICAS DE METAMATERIALES.

con dgqg la delta de Kronecker, asi el proyector transversal se convierte en P(Z;G, = 1dgq —
P& con 1 la matriz identidad Cartesiana. El operador Laplaciano en el espacio reciproco
es

V2 = —(k + G)*Sqar, (2.13)

y podemos definir el proyector promedio como un corte en el espacio reciproco

(Pa)aa’ = dcodaro; (2.14)

de modo que los campos promedio simplemente mantienen la contribucién con el vector de
onda k mientras que los otros vectores de onda son filtrados. Como se mostré en la Ec. (2.10),
solo requerimos

(u—B§),; = (u—Baag (2.15)
para obtener el inverso del operador de onda macroscopico, donde los subindices 0 denotan

la proyeccion en el subespacio con G = 0.

2.1.3. Meétodo Recursivo de Haydock.

Se puede hacer un andlogo de la Ec. (2.15) con la funcién de Green correspondiente a un

Hamiltoniano H, de la forma [18]
G(e)=(e—H)", (2.16)

donde podemos identificar a H — B’g que es la proyeccion longitudinal de la funciéon carac-
teristica y € — u. De forma que, para encontrar la proyeccion de la funcién de Green sobre

un estado |@) basta con obtener
(u—B9)as — (al(u—Bg)~"|a) (2.17)

que es el operador de Green correspondiente a algtin Hamiltoniano H que ademas es Hermi-

tiano y € es alguna energia compleja [13], donde el Hamiltoniano se puede identificar como la

14



2.1. Respuesta macroscopica en metamateriales nanoestructurados.

proyeccion longitudinal de la funcion caracteristica BEL 1a energia ¢ con la variable espectral
u, lo que muestra que la correspondiente funciéon de Green es proporcional al inverso de la
funcion dieléctrica longitudinal macroscépica. El método de Haydock [18] puede aplicarse
para obtener la funciéon de Green proyectada de una manera muy eficiente, y se ha adaptado
al calculo de respuesta Opticas de sistemas nanoestructurados.

De acuerdo con la Ec. (2.10), necesitamos el promedio (u — B§).} = (a|(u — B§)'|a),
donde hemos proyectado sobre un estado promedio |a) = by|0) que consiste en una onda
plana con un vector de onda k dado, frecuencia w y polarizacién e. Ahora, definimos by = 0

y obtenemos nuevos estados mediante la relaciéon de recursion
In+1) = Bj|n) = bpyr|n + 1) 4 an|n) + gn-1gnbn|n — 1) (2.18)
donde los estados {|n)} estan normalizados de acuerdo a la metrica g, esto es
(n|glm) = gndnm, (2.19)

donde g, = +1y d,,, es la delta de Kronecker. El requerimiento de ortonormalizacién produce
los coeficientes de Haydock generalizados a,, b,11, ¥ g,+1 dados de los coeficientes previos

bn, Gn Y gn_1. de manera que a, es obtenido de

Y bpy1 de
(n?l]@]nib = gn+1bi+1 + gnai + gn_1bi,1, (2.21)
donde hemos escogido el signo g,+1 = £1 para que b2 ; sea positivo y podamos escoger b, 1

como un numero real. En la base {|n)}, B§ esta representado por una matriz tridiagonal con

a, a lo largo de la diagonal principal, b, a lo largo de la subdiagonal y g,,_1¢,0, a lo largo de

15



2. CALCULO DE PROPIEDADES OPTICAS DE METAMATERIALES.

la supradiagonal, esto es

u—ay —bigi9o 0 0
N —b u—a —b 0 e
u—Bg— ! LT . (2.22)

0 —by u—ay —b3gsgo

De acuerdo con la Ec. (2.10), no requerimos invertir completamente la matriz (2.22), solo
necesitamos los elementos en la primera fila y primera columna. De manera tal que estos
elementos se pueden obtener como una fracciéon continua, los cuales se sustituyen en la Ec.

(2.10), lo que nos da Ec. (2.10)

L _ 9005
Wi = — - : (2.23)
€A U — ag — g()glgblngb%
u—a1—4u7a27g29352
y finalmente de la Ec. (2.6) obtenemos que
1
6%(0&7 k) = ?(k2(5” - k’lk]) + WZ%/[(CL), k) (224)

Las Ecs. (2.23) y (2.25) corresponden a los resultados principales de este formalismo. Notando
que en general, este tensor dieléctrico puede depender de w y k, esto es, una funciéon de
respuesta temporal y espacialmente dispersiva. Para el calculo no retardado que implica
longitud de onda larga, i.e. A > a, tenemos que § = 1 y en el limite local, necesario para

calcular las propiedades Opticas, requerimos que k = 0, con lo que
e (w, k) = W) (w, k), (2.25)

donde 75 son indices Cartesianos.

2.2. Modelo Dipolar para GSA.

En esta seccién utilizamos el modelo de la Ref. [23] para calcular la generacion del segundo

arménico en un metamaterial y de ahi su polarizabilidad no lineal de segundo orden, x? (2w),
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2.2. Modelo Dipolar para GSA.

como se vié en el Capitulo 1.
El modelo considera un sistema macroscopico de entidades polarizables caracterizadas

por su momento dipolar no lineal p(2w, r) que viene dado por [23]

p(2w,r) = —;ea(w)a(Qw) VE%*(w,r) — 4E(w,r) x (V x E(w,1))|, (2.26)

y sus momentos cuadrupolares,

Q(2w,1) = —;a(w)QE(w, E(w, ), (2.27)

que responden al campo eléctrico E(w, r), donde a(w) y a(2w) son las polarizabilidades a la

frecuencia w y 2w respectivamente, que son las de un oscilador arménico amortiguado,

e?/m
= 7 2.28
a(w) Wi — w? —iw/T (2.28)
con T la constante de amortiguamiento. También,
e(w) =1+ 4mnPa(w), (2.29)

es la funcién dieléctrica de las unidades polarizables, con n? su densidad por unidad de vo-
lumen. Ignorando el retardamiento, podemos expresar la polarizaciéon no lineal macroscépica
como

P(2w,r) = n(r)p(2w,r) — ;V (n(r)Q(2w,r)) (2.30)

con n(r) la densidad de entidades polarizables. Para el metamaterial esta n(r) toma los
valores correspondientes para el anfitrién y las inclusiones. De tal manera que la polarizacion

no lineal total sera
1
P (2w) = [ drPY (2w,1) = xR 20) By (w) B () (2.31)

(2)

con A el area de la celda unitaria del metamaterial y x;;(2w) su susceptibilidad no lineal de

segundo orden que modula la GSA. Como el sistema es invariante a lo largo de z, la integral
es sobre r = (x,y). Para obtener Xg,i(%u) debemos de conocer el campo lineal, E(w, ), que

podemos obtener del método presentado en la secciéon anterior.
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2. CALCULO DE PROPIEDADES OPTICAS DE METAMATERIALES.

2.3. Campo Eléctrico.

Podemos identificar a las proyecciones de los campos eléctricos como
DL = €LLEL7 (232)

que es la ecuacion constitutiva para E; y de la cual obtendremos la parte macroscopica
resolviendo la ecuacion para este campo, donde L es la proyeccion longitudinal. Procediendo

entonces a resolver para Ej obtenemos
E; = (é,.)"'Dy, (2.33)

donde la homegenizacion de este campo eléctrico microscépico, da

aa

EY = (é11), D} (2.34)

De la seccién 2.1.3, uno puede demostrar que para obtener el campo eléctrico se debe de
resolver la siguiente ecuacion

u — ag —b1 0 0 0

Do Eo
—b1 u— ay —bg 0 cee 0
0 c E;
_ A 0 —b2  u—az —b3 e 0 . (2.35)
u .
0 En
0 0 0 0 —bn_1 u—an

de donde podemos calcular cada uno de los campos E,,_; como

(U _ an)En - bn+1En+1

En—l = b >

(2.36)

para finalmente obtener

u (%
(U — CLO)EO — b1E1 = aDO = aGM . Eo. (237)

Si utilizamos la representacién de Haydock para describir al campo eléctrico en el espacio
reciproco, Eg sera

Ec = > E,G(Gn), (2.38)
donde los E,, ya fueron calculados mediante (2.35), de manera que bastara con aplicar la trans-

formada inversa de Fourier a Eg para obtener E(r), con el cual podemos calcular XEJQ,)C(Qw)
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En este capitulo, se presentaran los resultados obtenidos a partir de los calculos de segundo

armonico realizados en distintas estructuras periddicas. Como ya se ha dicho anteriormente,

la GSA depende de la no centrosimétria que tenga el sistema a analizar. El sistema que

se analiza es sumamente interesante, ya que con una figura geométrica muy sencilla para la

forma de la inclusion, es posible controlar la no centrosimetria del metamaterial. Se muestran

calculos para una celda unitaria cuya inclusién tiene una forma de cruz a lo largo del plano

xy. Se varian tanto la forma de la cruz como la fraccion de llenado de la misma. Cada caso

se describe a fondo en la seccion correspondiente. Estas estructuras se realizaron en base de

dos materiales, el anfitrion de plata y las inclusiones de vacio. Asi que €,(w) corresponde

a la funcién dieléctrica de la plata que se obtuvo de [24], y €(w) = 1 que corresponde al
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3. RESULTADOS.

vacio. La fraccién de llenado se define como el area de la inclusion dividida entre el area de
la celda unitaria. Recordamos que como la teoria desarrollada es valida en la aproximacion

de longitud de onda larga, se asume que A > a.

3.1. Calculo de Xi(ﬁ{)(Qw) con inclusiones de vacio en

plata, con fraccién de llenado = 0.035.

En este metamaterial se formaron inclusiones de vacio en forma de cruz, tal como se

muestra en la Fig. 3.1.

j=
*

Figura 3.1: Arreglo peridédico para las inclusiones de vacio en forma de cruz
en un anfitriéon de plata con fraccién de llenado de = 0.035.

T
TTT
TTT

En la parte izquierda de la figura se muestra la celda unitaria creada para realizar un
arreglo periédico e infinito en el plano zy, donde se muestra que el tamano del rectangulo
vertical de la cruz tiene un ancho de L. Se generaron 21 arreglos similares a este, con diferentes
disposiciones de la barra vertical que conforma la cruz, esto con el fin de pasar de un arreglo

centrosimétrico a uno no-centrosimetrico, simplemente moviendo la posicién del punto —L /2.
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3.1. Célculo de Xi(ji)(Qw) con inclusiones de vacio en plata, con fracciéon de llenado = 0.035.

La idea es ir variando la geometria del sistema y ver como cambia Xi(ﬁ{) (2w). La fraccién de

llenado de esta estructura, es de 0.035, es decir, del total del metamaterial, la mayor parte
de este es plata y solo un 3.5% se trata de vacio. Fuera de la situacién centrosimétrica y
tomando en cuenta que la cruz presenta una simetria de inversiéon solamente respecto al eje

y, se puede obtener que las componentes de Xi(j213(2w) diferentes de cero son:

X (20) # xG (2w) # X3k (2w) # 0, (3.1)

La Fig. 3.2 se muestra la progresion del comportamiento de |2 (2w)| como funcién de

la energia de la onda incidente en eV, y conforme se desplaza la parte vertical de la cruz
hacia la izquierda, de L/2 a —L/2, rompiendo asi la centrosimétria, se presentan dos casos
particulares; la parte superior cuando la inclusion no tiene una parte horizontal del lado
izquierdo y la parte inferior de la figura, cuando la inclusién es completamente en forma
de cruz. En la Fig. 3.3, se muestra una animacién de |x{?) (2w)| que puede ser visualizada
abriendo el documento tesis.pdf con ayuda del Acrobat Reader. La parte izquierda de
la Fig. 3.3 nos muestra dos recuadros mas, uno correspondiente a la celda unitaria de la
inclusién creada, dénde la parte en amarillo corresponde al vacio y la parte negra a la plata.
La parte de abajo del lado izquierdo de la figura corresponde al mapa de polarizacion, |PZ-(2)|,
generado por las ondas incidentes en el material, Ec. (1.19). En la animacién se puede apreciar
claramente, como el rompimiento de la centrosimétria del metamaterial hace que el segundo
armonico vaya apareciendo, también es obvio que conforme la celda unitaria se va volviendo
menos centrosimétrica, la sefial en el segundo armoénico debe ser diferente en cada figura. Un
efecto interesante es el que sucede cuando la figura cambia abruptamente y deja de tener una
parte horizontal del lado izquierdo, en donde ademas de un cambio en la simetria del sistema,
ocurre un cambio en la figura. También, en el mapa de polarizacién se puede apreciar que
la intensidad de |H(2)\ nunca es igual a cero, a pesar de que para el caso centrosimétrico,
@) (2w) = 0. Esto se debe precisamente al cardcter vectorial de la polarizacién, ya que al

ser una celda unitaria totalmente simétrica, las componentes que se encuentran en (z,y)

seran idénticas a las que encontraremos si nos situamos en un punto (—z,—y) y por las
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Figura 3.2: Progresién en el comportamiento de |x2) (2w)].

XXX

consideraciones de simetria antes mencionadas el capitulo (1), P®(—r) = —P®(r), y al

sumar sobre toda r, Xi(j2k) (2w) = 0, para todos las combinaciones de ijk presentadas en la

Ec. (3.1)

En la Fig. (3.4) se muestra una comparacién entre las componentes diferentes de cero

para la inclusion que se muestra en la parte izquierda de la figura.
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3.1. Célculo de Xi(ji)(Qw) con inclusiones de vacio en plata, con fracciéon de llenado = 0.035.
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Figura 3.3: Animacién para |2 (2w)| como funcién de la frecuencia del
campo incidente. Abrir tesis.pdf con ayuda del Acrobat Reader.
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Figura 3.4: Componentes diferentes de cero para la susceptibilidad no li-
neal.
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Como se puede observar, existe una respuesta no lineal diferente de cero con una inten-
sidad similar en el mismo rango del espectro para las componentes xzx y xyy. Una mayor
respuesta no lineal de segundo orden se presenta para la componente yyx en comparacion
con las componentes anteriores, solo que en un espectro de la energia menor a los anterio-
res. Esto nos proporciona un resultado sumamente interesante que se discute a continuacion.
La polarizacién no lineal depende de la direccién del campo eléctrico que incide sobre el
metamaterial. Para este caso las componentes del campo eléctrico que contribuye a la com-
ponente yyx de la susceptibilidad son una combinaciéon de campos eléctricos, lo que quiere
decir que deberan ser campos en direccion x y y respectivamente. Asi para la componente
xxx solo es necesario mandar un campo eléctrico en la direcciéon x. El calculo hecho en el
rango de frecuencias dado, es de gran interés desde el punto de vista tecnoldgico, ya que
hasta el momento no se tiene reportado que existan dobladores de frecuencia en esta region.
Se menciona que en todos los resultados la parte baja de los espectros mostrados tienen una
subida muy pronunciada en |Xi(j213 (2w)| que proviene del hecho de que a bajas energias la plata
se comporta como un metal de Drude, y su funciéon dieléctrica diverge para hw = 0, lo que
hace que |Xi(j2k) (2w)| crezca. Sin embargo este comportamiento no puede ser modificado con la
geometria de las inclusiones y por ende no es susceptible de ser controlado; asi que no es de

interes para esta tesis.

3.1.1. Calculo de Xi(ij)(Qw) con inclusiones de vacio en plata, con

fraccion de llenado = 0.0125.

A continuacién, se muestran los calculos hechos para un arreglo periédico como el que
se muestra en la Fig. 3.5. Dicho arreglo, consistié en figuras de la misma forma que las de
la seccién anterior, para las cudles se modificoé su tamano, esta vez el area que ocupan las
inclusiones de vacio es mas pequena que en el caso anterior (1.25% del total del material).

La idea de ir haciendo estas modificaciones, es también analizar la dependencia de Xi(fg(m),
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3.1. Célculo de Xi(ji)(Qw) con inclusiones de vacio en plata, con fracciéon de llenado = 0.035.

- -

- =

- =

Xz

Figura 3.5: Arreglo periddico para las inclusiones de vacio en la plata para
formas en cruz con una fraccién de llenado = 0.0125.

con el tamano de las inclusiones, o de forma mas general, la fraccion de llenado. En la
Fig. 3.6 y Fig. 3.7 se muestra el comportamiento de |y{?) (2w)| para estas celdas unitarias.

XXX

Como se puede observar la intensidad de |2 (2w)| respecto a la celda unitaria de la seccién
anterior, es mayor, aunque se sigue presentando en el mismo rango de frecuencias. Esto se debe
principalmente a que el material se hace menos homogéneo, las variaciones entre un material
y otro son mas abruptas lo que supone una variacion mas “rapida” en la centrosimetria del
sistema. Respecto al calculo anterior se agregaron tres figuras nuevas, donde en una parte
del calculo, se separan por completo las dos partes que componen la cruz. Esta separacion
produce que aparezcan dos maximos locales para dos frecuencias distintas en una misma
forma de la inclusién. Lo que podemos concluir de este resultado es que con esta forma
geométrica, podriamos generar segundo armoénico en dos puntos diferentes del espectro. Por
ultimo en la Fig. 3.8 se muestra una comparacion entre las componentes diferentes de cero

para este caso, con el respectivo mapa de polarizacién para la mas intensa de ellas, que en

este caso es Y2

XXX*
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Figura 3.6: Progresién en el comportamiento de |2
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3.1. Célculo de Xi(ji)(Qw) con inclusiones de vacio en plata, con fracciéon de llenado = 0.035.
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Figura 3.7: Animacién para |y(2 (2w)| como funcién de la frecuencia del
campo incidente. Abrir tesis.pdf con ayuda del Acrobat Reader.
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Figura 3.8: Componentes diferentes de cero para la susceptibilidad no li-
neal.
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3.1.2. Calculo de Xi(j212(2w) con inclusiones de vacio en plata, con

fraccion de llenado = 0.068.

Ademaés de los calculos anteriores, se realizo un ultimo con los mismos materiales cosn-
tituyentes (plata y vacio), con una forma geométrica identica a las secciones anteriores, con
el mismo comportamiento en el rompimiento de la simetria, pero esta vez con una superficie
correspondiente al vacio de 6.8 % de la superficie total del material, tal como se muestra en la

Fig. 3.9. Como se muestra en la Fig. 3.10, a medida que se aumenta el material de inclusion,

TrT
TTT
TTT

Figura 3.9: Arreglo periddico para las inclusiones de vacio en la plata para
formas en cruz con una fracciéon de llenado = 0.068.

vacio en este caso, la respuesta no lineal, comienza a tener un comportamiento un tanto
erratico conforme se va rompiendo la simetria. Cabe mencionar, que aparece un maximo en
el mismo rango de frecuencias que en los casos anteriores, esta vez siendo muy pequeno en
comparacion de ellos, pero que al volverse totalmente una figura nueva, aparece un maximo
mas intenso esta vez recorrido a un rango de frecuencias menor al de los casos anteriores.
Este cambio en el comportamiento, se debe también, a que en la medida que se aumenta
el tamano de las inclusiones, llegara el momento en el que estas lleguen a tocarse formando
asi un arreglo periddico nuevamente centrosimetrico. El hecho de que se vaya recuperando

la centrosimetria a medida que se aumenta el tamano de la inclusion, es el responsable del
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3.1. Célculo de Xi(ji)(Qw) con inclusiones de vacio en plata, con fracciéon de llenado = 0.035.

cambio en la intensidad de |x(2) (2w)], al ir pasando de una figura, no centrosimétrica a una

totalmente centrosimétrica.

3000 T T T T T
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w=0.23

1000 - -

|Xaaz| (2211)

08 500 - =

06 0L I I ! 1 1
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(=)

Figura 3.10: Animacién para |2 (2w)| como funcién de la frecuencia del
campo incidente. Abrir tesis.pdf con ayuda del Acrobat Reader.

2)

En este caso, la componente con mayor intensidad fue X)((yy(Zw), y presenta un compor-

tamiento mas uniforme respecto a Y2 (2w), que es la que se calculé anteriormente. Dicha

XXX

progresion se muestra en las Figs. 3.11 y 3.12.
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3. RESULTADOS.
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Figura 3.11: Progresién en el comportamiento de |x{2),(2w)].

Por otra parte, como en los célculos anteriores, en la Fig. 3.13 se muestra una comparacion
de las componentes diferentes de cero de la susceptibilidad no lineal, para la celda unitaria

mostrada en ella, donde se aprecia claramente la diferencia de intensidades entre | X£2y)},(2w)|

y IX@x(2w)].
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3.1. Caleulo de i)

(2w) con inclusiones de vacio

en plata, con fraccion de llenado = 0.035.
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Figura 3.12: Animacion para
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(2w)| como funcién de la frecuencia del

campo incidente. Abrir tesis.pdf con ayuda del Acrobat Reader.
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Figura 3.13: Componentes diferentes de cero para la susceptibilidad no

lineal.
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CONCLUSIONES.

Se ha presentado un método efectivo para poder calcular propiedades 6pticas no lineales

en un metamaterial con nanoestructuras, en especifico el método es capaz de calcular la

(2)

susceptibilidad de segundo orden, x;;;(2w), asi como la polarizacién no lineal, P®)(r). Para

el caso de estos metamateriales realizados a partir de plata, cabe mencionar que esta no

2 . -
presenta una estructura en XZ(-,C;(%)), debido a las condiciones en las que esta se encuentra, de
manera que con este método, es posible cambiar estas condiciones para que el metamaterial
creado sea apto para generar segundo armonico.

Basandonos en los resultados obtenidos, podemos observar la dependencia de XEZ;-(Qw) en
un metamaterial con la geometria de la celda unitaria que lo conforma. En especifico, se nota
como con el rompimiento de la centrosimetria del sistema esta cantidad se va presentando
en el metamaterial. Con ayuda de esto, se pueden generar algunas propiedades interesantes,
ya que con materiales que naturalmente tienen una inversion de simetria, podemos generar
efectos que antes estaban prohibidos en ellos, simplemente con crear una estructura periddica
a nuestra conveniencia.

Ademas, es de gran interés el rango de energia del espectro electromagnético que se analiz6
y donde se obtuvieron resultados interesantes, ya que desde el punto de vista tecnologico,
no existen aun dispositivos generalmente cristales, que presenten las propiedades que hemos
encontrado en ese rango de frecuencias.

Es importante aclarar, el hecho de que hasta el momento son predicciones de propiedades,

mediante el modelo dipolar, ya que esta es una primera, aproximacion con la cuél se realizaron
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4. CONCLUSIONES.

los calculos que en esta tesis se presentaron.

Como trabajo a futuro, se pueden listar algunas cosas:

-Realizar el trabajo experimental que compruebe la exactitud de las predicciones hechas
en este trabajo. Con las técnicas de hoy en dia, es viable construir dichos sistemas para poder
hacer las mediciones de sus propiedades Opticas, y compararlas tanto con el modelo dipolar.

-Al relacionar los pixeles del sistema con los materiales que conforman nuestro meta-
material, existe un pequeno detalle con el pixelado de nuestra celda unitaria, ya que por el
momento se pueden realizar los calculos de manera efectiva, cuando las inclusiones se realizan
mediante lineas rectas y que coincidan con la frontera entre pixeles. Esto se debe a que al ser
el pixel la unidad mas pequena para el calculo, no se puede dividir uno de ellos cuando se
presenta una linea curva. Es un trabajo importante el solucionar esta parte del célculo ya sea
aumentando el nimero de pixeles o en su defecto encontrar un método general para dibujar
estructuras con cualquier simetria.

- Tener un control detallado sobre la geometria del sistema y de ser posible, poder controlar
los parametros geométricos necesarios para la generacion de segundo armonico y de esta
manera saber de antemano que parametros geométricos se deben modificar para tener un
control ain mas amplio en los calculos realizados.

Por 1ltimo, se espera seguir explorando nuevos sistemas, ya sea con distintas geometrias o
distintos materiales, haciendo combinaciones de ellos y tratando de predecir cual es el mejor

para el efecto deseado.
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