10—

CENTRO DE INVESTIGACIONES
EN OPTICA, A.C.

Propiedades opticas no lineales de tercer
orden en una nueva familia de vidrios de
telurio mediante la técnica Z-scan

Maestria en Ciencias (Optica)

Alan Bernal Ramirez

Asesor: Ramon Carriles Jaimes

Noviembre de 2016
Leon Guanajuato, México






CENTRO DE INVESTIGACIONES
EN OPTICA, A.C.

CENTRO DE INVESTIGACIONES EN OPTICA

Propiedades 6pticas no lineales de
tercer orden en una nueva familia de
vidrios de telurio mediante la técnica

Z-scan

TESIS QUE PARA OBTENER EL GRADO DE: MAESTRO EN
CIENCIAS (OPTICA) PRESENTA

Alan Bernal Ramirez

Asesor
DRr. RAMON CARRILES JAIMES

Noviembre, 2016






Dedicado a

mi familia,



Agradecimientos

Voy en estas lineas a expresar la infinita gratitud que le tengo a cada una de todas
estas personas que cociente o inconscientemente contribuyeron a la realizaciéon de este
racional trabajo. Estoy seguro de que estos parrafos no son suficientes para demostrar
oportunamente lo agradecido que estoy con las personas que me han ayudado, ademés
no obstante de que mi habilidad de escritura es pobre, pero quiero que se sientan parte

importante de este trabajo.

con amor y carino para mis padres, ellos se merecen todo el crédito de este trabajo,
a Mario y Cristina, gracias por su apoyo. También agradezco el apoyo de mis hermanos,
Aidé, Aldo, Adan y Abel. A la persona que ha confiado en mi mas tiempo incluso mucho

més de lo que yo lo he hecho, gracias Yeshenia.

otro agradecimiento importante es para las personas que afortunadamente conoci du-
rante el tiempo en que durd la maestria, me encontré con personas que me ayudaron
a crecer profesional y personalmente, por estas personas es que los momentos dificiles
fueron llevaderos y los momentos faciles fueren felices. Por ayudarme a ser una mejor

persona, gracias a todos.

Por ultimo quiero agradecer especialmente al Dr. Ramoén Carriles, por dirigir este
trabajo y por sus ensenanzas a lo largo del desarrollo del mismo, por su confianza y
disposicion. Al Dr. Haggeo Desirena por la confianza otorgada, la amabilidad y por el
tiempo invertido en el trabajo. También agradezco al Dr. Rigoberto Castro por sus ob-

servaciones y consejos que ayudaron a mejorar el trabajo.

i



Indice general

Agradecimientos

Introduccién

1.

Optica no lineal
1.1. Susceptibilidad no lineal de segundo y tercer orden . . . . . . .. .. ..
1.2. Indice de refracciéon y coeficiente de absorcion no lineales . . . . . . . ..

. Vidrios de Telurio

2.1. Descripcion de las muestras . . . . . . . ..o
2.1.1. Método de preparacién . . . . . . . .. ...

. Z-scan: Técnica para medir propiedades 6pticas no lineales

3.1, Descripcion . . . . . .. L e e e
3.2. Desarrollo de Z-scan para muestras delgadas . . . . . .. ... ... ...
3.3. Técnica Z-scan abertura cerrada . . . . . . . . . ... ...
3.4. Técnica Z-scan abertura abierta . . . . . . . . . ... ... ... ...

. Analisis y discusién de resultados

4.1. Desarrollo experimental . . . . . . . . ... ... ... ... ... ...
4.2. Resultados . . . . . . . . ..

. Conclusiones y perspectivas
. Método de la navaja

. Cédigo de control y adquisicién de datos

il

ii

(&)

13
16
17

20
20
26
31
33

34
34
36

50

52

57



Introduccion

“Physics would be dull and life most unfulfilling if all physical phenomena around us
were linear. Fortunately, we are living in a nonlinear world. While linearization beautifies

physics, nonlinearity provides excitement in physics” .

El estudio de propiedades 6pticas no lineales en materiales ha tenido un interés cre-
ciente debido a las aplicaciones tecnolégicas y cientificas que se han desarrollado y estan
por desarrollarse. Un ejemplo de tecnologia desarrollada debido al estudio de 6ptica no
lineal es el laser verde, una fuente de luz a 532 nm que resulta del doblamiento de fre-
cuencia de un laser de Neodimio que emite a 1064 nm. La fuente laser verde es muy
utilizada ahora; su aplicacion puede ser comercial como los apuntadores que son comiin-
mente usados y cientificas como lo es el bombeo en verde del Titanio-Zafiro, medio activo

en laseres de pulsos de femtosegundos.

Dentro del estudio de la 6ptica no lineal se le ha prestado relevante atencion al trabajo
sobre indice de refraccion y coeficiente de absorcion dependientes de la intensidad. Estos
son fendémenos no lineales de tercer orden han sido considerados o utilizados en diversas
aplicaciones. En lo que respecta al indice de refraccion no lineal dependiente de la inten-
sidad, algunas aplicaciones en la que se utiliza son espectroscopia no lineal, interruptores

Opticos, limitacion optica, comunicaciones Opticas, etc [2].

El trabajo alrededor del coeficiente de absorcion no lineal ha dado como resultado
interesantes aplicaciones, las cuales estan encaminadas en crear dispositivos no lineales
opticos, como lo son limitadores 6pticos e interruptores 6pticos, estos dispositivos son uti-
lizados en compresion de pulsos laser, mode-locking pasivo o como sistema de proteccion
para sensores [3]. Por otra parte se han encontrado importantes aplicaciones biomédi-
caspor ejemplo se desarrollo el microscopio multifotonico, con el cual se pueden hacer
imagenes en 3-D de muestras bimédicas [4]. Para posibilitar el desarrollo de tecnologias

derivadas del estudio de 6ptica no lineal se necesitan materiales que presenten respuestas

*Shen [1] pp 1



Opticas no lineales grandes.

Existen diferentes materiales vitreos que presentan propiedades no lineales altas y
que ademas han sido ampliamente estudiados. Entre ellos se encuentra el BiyO3, PbO,
SeS y el TeO,. Este tltimo es una de las matrices vitrea mas estable y menor grado de

toxicidad. En ese sentido, lo hacen por excelencia el mejor candidato para su estudio [5].

Se ha desmostado que los vidrios de telurio presentan propiedades muy interesantes,
por ejemplo son altamente transparentes en las regiones visible e infrarrojo medio del es-
pectro electromagnético, son de facil fabricacion, presentan indices de refracciéon grandes
(n>2) y una caracteristica unica es que presentan altas respuestas opticas no lineales, lo
que hace a estos materiales potenciales candidatos para ser usados en aplicaciones como
interruptores 6pticos, limitadores 6pticos o incluso pueden ser utilizados para la fabrica-

cion de fibras opticas [6].

La tesis se basa en el estudio de las propiedades 6pticas no lineales de tercer orden de
una nueva familia de vidrios basados en telurio a través de la técnica de Z-scan (Barrido

en z).

Esta tesis se organiza de la siguiente manera: En el capitulo 1 se muestra una breve
introduccién a los conceptos de optica no lineal, centrandose en los procesos no lineales
de tercer orden, particularmente en el indice de refraccién no lineal y el coeficiente de
absorcion no lineal, el desglose y comprension de las expresiones matematicas que defi-
nen a ambos coeficientes no lineales, nos permitird comprender a detalle los fen6menos

involucrados en el estudio.

En el capitulo 2 se hace una breve descripcion de los vidrios de telurio, sus principales
caracteristicas y su modo de preparacion. Medir las propiedades opticas no lineales en
estas muestras es el objetivo principal del trabajo. La descripcion de la técnica experi-
mental llamada Z-scan, arreglo con el que se desarrollan las mediciones en este trabajo,
se elaboran en el capitulo 3. El capitulo 4 muestra los resultados obtenidos y su analisis
correspondiente. La tendencia en los resultados, las propiedades mas importantes de la
familia de vidrio en estudio y las perspectivas del trabajo a futuro se presentan en el

capitulo 5.



Capitulo 1

Optica no lineal

La optica no lineal es una rama de la 6ptica moderna que estudia fenémenos de in-
teraccion entre la radiacion electromagnética intensa y la materia. En este capitulo nos
centraremos en el efecto producido por el término de polarizaciéon no lineal de tercer orden

y su contribucion al cambio de indice de refracciéon en un medio dieléctrico transparente.

Los procesos 6pticos no lineales son fenémenos que ocurren en materiales al ser ex-
puestos a radiacion electromagnética intensa. Estos procesos se dan por que el campo
incidente provoca que la distribucion de carga en el material se reordene. La primera
aproximacion para este reordenamiento es la aproximaciéon dipolar. El reacomodo de la
distribucién de carga causa cambios en las propiedades 6pticas de los medios. Para des-
cribir fendmenos de Optica no lineal tenemos que tomar en cuenta la polarizacion del
medio (P).

“La optica no lineal se realiza con laseres” *. Aunque esta afirmacion es teéricamente
incorrecta, en la practica la mejor forma de producir una fuente lo suficientemente in-
tensa para estudiar fenémenos 6pticos no lineales es a partir de una fuente de luz laser.
A causa de esto la primera referencia que se tiene del estudio de un fenémeno 6ptico
no lineal se dio poco después de la invencion del laser, cuando en 1961 se report6 la ge-

neracion del segundo armonico de un laser de rubi a 6943 A sobre un cristal de cuarzo [8].

Los campos eléctricos aplicados a materia producen redistribuciéon de densidad de car-
ga, en materiales dieléctricos se produce el efecto de polarizacion. Los dipolos inducidos
en el material se orientan en la direccién del campo eléctrico aplicado, efecto descubierto
por Faraday al introducir un dieléctrico entre las placas de un capacitor [9] (ver figura

1.1). La luz, conformada por campos electromagnéticos, causa en los materiales el efecto

*Sutherland [7] p.p. 1



de polarizacion, este cambio a su vez induce diferencias en las propiedades del material

y por ende en la forma en como interacciona con la luz incidente.
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Figura 1.1: Efecto del campo electrico sobre un material dielectrico.

Para considerar el término de polarizacion en el formalismo electromagnético dentro
de un medio dieléctrico, se utiliza el desplazamiento eléctrico. Este considera el campo
eléctrico existente y la contribucion al campo debido a la polarizacion, esto es D = ¢gE+P
donde ¢; es la permitividad del vacio, E el campo eléctrico y P la polarizacion. Al con-

siderar este termino en las ecuaciones de Maxwell podemos obtener [1]:

O’E 0*P

2 _
\Y% E—EOMOW = o (1.1)

donde iy es la permeabilidad magnética del vacio, por conveniencia en este trabajo se
presentan las ecuaciones en unidades MKS. La ecuacion (1.1) es la ecuacion de onda para
un medio sin magnetizacion, eléctricamente neutro, no conductor, es decir no existen en
el material cargas libres ni densidad de corriente libre. Esta ecuacion contiene también
el termino de polarizacion P que actia como fuente de radiacién y que puede incluir
tanto el termino lineal como los términos no lineales. La forma de la polarizacién para

un campo Optico esté expresada en serie de potencias de E(t) como [10]:

Pt)=e (XVE®) + xPEX(t) + X B t) +...), (1.2)

donde x™ es la susceptibilidad eléctrica de orden n. Podemos entonces difinir el término
de polarizacién de orden n como P" = ¢ X(”)E”( ), por ejemplo P3 = ¢xx® E3(t) es el
elemento de polarizacion de tercer orden con y® la susceptibilidad optica no lineal de

tercer orden.

La ecuacion (1.2) es una forma simplificada de expresar la polarizacién. En esta ecua-

cion el campo eléctrico, la polarizacion y la susceptibilidad se consideran cantidades
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escalares. Esta ecuacién es un caso particular, porque el campo eléctrico y la polarizaciéon

dependen de tres componentes espaciales y la susceptibilidad es un tensor de orden n+ 1.

La forma general de la polarizacion de primer orden (termino lineal de la polarizacion)

y segundo orden son [7]:

]Di(l) . Z XE;)EJ' (13)
J
P (wn 4 wm) = €0 D Y Xk (W + Wy Wy i) B (wn) By (i), (1.4)
jk nm

donde el subindice i significa el i-ésimo término de la coordenada espacial, en coordenadas
cartesianas i = x,y, 2, j y k representa el termino j,k-ésimo del campo eléctrico (7, k =
x,y, z en coordenadas cartesianas), los indices n y m representan las distintas frecuencias
a las que puede oscilar el campo eléctrico, en este caso n,m = 1,2 es decir solo hay
dos frecuencias posibles a las que puede oscilar el campo (en general el termino P"
puede haber n frecuencias de oscilacion). Para un medio isotropico dieléctrico solo hay

un componente no cero de la susceptibilidad de primer orden.

1.1. Susceptibilidad no lineal de segundo y tercer orden

En esta secciéon vamos a hacer una descripcion cualitativa de procesos no lineales de
segundo y tercer orden. El modelo utilizado (basado en considerar el efecto de polariza-
cion en el medio) describe fendmenos interesantes tales como la generacion de armoénicos
opticos, indice de refraccion dependiente de la intensidad, suma y diferencia de frecuen-
cias, etc. Los procesos debidos a la polarizaciéon no lineal de segundo orden son diferentes

a los procesos que causa la polarizaciéon no lineal de tercer orden.

Teniendo en cuenta la forma de la polarizacién no lineal de segundo orden expuesta
en la ecuacion (1.2) como P? = ¢x? E?(t) y considerando una onda electromagnética

con un campo eléctrico de la forma:

E(t) = Ere ™" + Fye ™' + c.c. (1.5)

el campo E(t) se compone de dos frecuencias de oscilacion (wy,ws). La polarizaciéon no

lineal de segundo orden esta dada por la siguiente ecuacion:



PZ (t) :EOX(Q) (E%ef2iw1t + E22672iw2t + 2E1E267i(w1+w2)t+

4 (1.6)
2B, Eye~ et 4 cc) +2¢0x® (EVE} + E2E3),

En cada elemento de esta suma encontramos una componente de la forma e
Al resolver la ecuacion de onda con la contribucion de polarizacion de segundo orden,
se encuentra que cada elemento en la polarizaciéon que contiene esta forma exponencial
tiene asociado un fenémeno fisico, en la tabla 1.1 se muestran algunos de los términos

dependientes de w y los efectos asociados a cada termino.

Tabla 1.1: Fenémenos no lineales de segundo orden y su descripciéon en niveles de energia.

Elemento de polarizaciéon Fenomeno fisico Esquema
P(2w) = egx?P E? Segundo armonico 2w
P(w; + wsy) = 2¢oxP E| B,y Suma de frecuencias ) s

Wi|  --Z-.

P(w; — wy) = 260X P B E3 Diferencia de frecuencias

P(0) = 20X YEE* Rectificacion 6ptica "

Algunos de los fendémenos 6pticos no lineales de segundo orden son de interpretacion
sencilla, por ejemplo:s suma de frecuencias, diferencia de frecuencias y generacion de se-

gundo armonico.

Cuando dos fuentes laser con diferente frecuencia (w;,ws) inciden en una muestra con

susceptibilidad no lineal no despreciable, el comportamiento dipolar de la muestra da



origen a una fuente de radiacion de frecuencia ws, que es resultado de la oscilacion de los
dipolos en el material no lineal, esta oscilaciéon puede tener una frecuencia ws = wy + wa,
que se conoce como suma de frecuencias. Si w; = wy, entonces ws = 2wy, tenemos que los
dipolos oscilan a una frecuencia igual al doble de la frecuencia de la radiaciéon incidente,
por lo que la fuente emite radiacion de segundo armonico de la frecuencia incidente. Si
consideramos que la frecuencia w; es mayor que wy, entonces ws = wy — wsy, lo que puede

interpretarse como radiacion la frecuencia ws (diferencia de frecuencias).

Como dicta la ecuacion (1.2), la polarizacion es una suma de potencias del campo
eléctrico, en principio se deben de tomar en cuenta todos lo elementos de esta suma, pero
dependiendo de la intensidad del campo o del material estudiado solo algunos elementos
de polarizaciéon son importantes. Por ejemplo, si el campo eléctrico es poco intenso solo
se considerara la aportacion lineal, esto debido a que las susceptibilidades no lineales son

cantidades muy pequenas comparadas con el campo.

A manera de ejemplo, en 6rdenes de magnitud, la susceptibilidad eléctrica de segundo
orden es x® ~ 1 x 107*2m/V [11], por lo que el campo eléctrico tiene que ser de ordenes

de magnitud de 1/x® para que la contribucion no lineal de segundo orden sea apreciable.

Para poder observar efectos no lineales de tercer orden se requiere un campo més
intenso que el requerido para efectos de segundo orden, debido a que la susceptibi-
lidad ¥ es muy pequefia. Por ejemplo la susceptibilidad del oro estd calculada en
ngo = —76.8 x 10729m?/V? [12], lo que indica es necesario aplicar un campo que al

elevarlo al cubo obtengamos un orden de 102°V/m.

Existe una restricciéon importante para la polarizacién no lineal de orden par, que se
debe a la configuracion microscopica del material. En materiales centrosimétricos no hay
contribucion no lineal de orden par, por lo que para materiales centrosimétricos la primer

correccion para la polarizacion es el elemento no lineal de tercer orden [13].

La polarizacién no lineal de tercer orden estid dada como:

PP (n) = e D Xigi (—as w1, wa, 03) By (1) B (w2) Eu(eon), (1.7)
jkl
Si se consideran todos los elementos de la susceptibilidad, la polarizaciéon no lineal
de tercer orden tiene una forma compleja. Es conveniente trabajar con algunas consi-
deraciones y limitaciones para simplificarla y hacer un anélisis cualitativo de algunos

fenémenos no lineales de tercer orden. Vamos a considerar que solo nos interesa un ele-



mento de Y, entonces trabajaremos con la polarizacion no lineal de tercer orden dada
por PG = ¢x®) E3. Al hacer incidir un campo eléctrico en una muestra no lineal dado

por:

E(t) = Eye ™" + Eye ™2 4 Ege 3! + c.c., (1.8)

el término de polarizacion tendra un conjunto de elementos de diferente frecuencia que,
al resolver la ecuaciéon de onda resultaran en radiaciéon electromagnética con dicha fre-
cuencia. Algunos de los elemento de la polarizaciéon no lineal de tercer orden se presentan
en la tabla 1.2.

Tabla 1.2: Fen6menos no lineales de tercer orden y su descripcién en niveles energéticos.

Elemento de polarizacion Fenémeno fisico Esquema

P(3w;) = eox® E? Tercer armonico

Indice de refraccion
P(w) = 3eox® By Ey B dependiente de la I
intensidad

Mezcla de cuatro
ondas(Four-wave mixing)

P(W4> = 6€0X(3)E1E2E3

La generacion de tercer armonico, en un material con respuesta no lineal 6ptica de
tercer orden, es el resultado de tres veces la suma de la frecuencia fundamental (w) que
incide en el material, obteniendo radiacion con frecuencia (3w). El fen6meno de mezcla
de cuatro ondas, se describe como la generacion de una frecuencia de oscilacion (wy),
a partir de la interaccion de 3 campos con frecuencias (wi,ws,ws) que inciden en una
muestra. El indice de refraccion dependiente de la intensidad es el fenémeno en el que

esta tesis se enfoca; por lo que en la siguiente seccion se hard un analisis del mismo.



1.2. Indice de refraccion y coeficiente de absorcién no

lineales

Hay dos efectos no lineales importantes producidos por el elemento de polarizacién
no lineal de tercer orden, estos son el cambio en el indice de refraccion y el cambio en la

absorcién. Primero vamos a abordar el indice de refraccion.

Para encontrar el origen del cambio en el indice de refraccion dependiente de la inten-
sidad, tenemos que resolver la ecuacion de onda no lineal (1.1), considerando el elemento
de polarizacion que el campo eléctrico induce. Vamos a analizar primeramente la ecua-
cion de onda en un medio dieléctrico lineal; para esto sustituimos en la ecuacién de onda
electromagnética ecuaciéon (1.1), el término lineal de polarizacién PY = ¢ox(VE, con el

cual obtenemos:

0*E
ot

Comparando esta ecuacion con la ecuacion de onda escalar homogénea (i.e. sin fuen-

V2E — eopio (1+x) = 0. (1.9)

tes), dada por:

1 0°U

donde U = FE;, V es la velocidad de propagacion de la onda. Dado que:

1 c
= = — entonces =1 (1) 1.11
=== M= nton no =1+ xW, (1.11)

donde ng es el indice de refraccion lineal. Hay una dependencia del indice de refraccion

lineal en la susceptibilidad, y por ende hay una dependencia del indice de refraccion en

el elemento de polarizacion de primer orden.

Resolver la ecuaciéon de onda no lineal considerando el elemento completo de la polari-
zacion, es un trabajo complejo. Para simplificar este problema, se consideran las siguientes

restricciones:

1. Tenemos un medio isotropico (dado que nuestro material de estudio es vidrio, esta

afirmacion es cierta).
2. Campo eléctrico incidente monocroméatico polarizado linealmente.
3. Los elementos no lineales en la polarizacién superiores al orden 3 son despreciables.

Para un medio isotropico (por ende centrosimétrico), no hay contribucion no lineal de



segundo orden. Ademas, todos los elementos de la susceptibilidad de tercer orden Xg’,)d
existen solo 21 diferentes de cero, de los cuales solo tres son independientes [7]. Al utilizar
una fuente de campo eléctrico monocromatica y linealmente polarizada en la direccion x,
el indice de refraccion no lineal es proporcional al elemento X(x??p)xx Esto hace posible que
en nuestro tratamiento teérico utilicemos a x® no como un tensor de orden 4, sino sim-
plemente como un escalar (para una explicacion completa ver la referencia |7| capitulos

1,6).
La polarizaciéon no lineal de tercer orden la podemos escribir entonces como:

P(t) = e [\VE(t) + 3xP | E(t)2E(t)] (1.12)

El factor 3 de esta ecuacion es un factor de degeneracion relacionado con las diferentes
formas de escoger los campos E. Al introducir esta polarizacién en la ecuacion de onda

no lineal encontramos.

o°r
ot?

Comparando nuevamente esta ecuaciéon con la ecuacion de onda y usando la defini-

V2E — eopo (1 + XY + 3xP|E(t))?) =0, (1.13)

cion del indice de refraccion, entonces obtenemos una relacion para el nuevo indice de

refraccion, esto es:

n= /1430 + 3x® B, (1.14)
entonces obtenemos
3IE)[2y®)
ng

Expandiendo binomialmente el elemento de la raiz en la ecuacién anterior podemos
3IE@®)2x®)
ng
pequeno comparado con ng. Entonces obtenemos:

simplificar esta relacion debido a que << 1, dado que x® tiene un valor muy

3x®
2710 ’

n=ng+ne|Et)?  donde 7y = (1.16)

A Ny se le conoce como el indice de refraccion de segundo orden en el campo. Como
el promedio temporal del campo es la intensidad, I = ngeoc|E(t)|?, entonces podemos

escribir el indice de refraccién como:

n =mngy+ nal donde ng = (1.17)

10



A ny se le conoce como indice de refracciéon no lineal de segundo orden para la inten-

sidad, o simplemente indice de refracciéon no lineal.

Hasta ahora hemos referido a las susceptibilidades como cantidades reales; sin em-
bargo éstas son cantidades complejas donde la parte imaginaria es responsable de la
absorcion del medio. Podemos tener en cuenta la parte compleja de la susceptibilidades
si permitimos que el indice de refraccion también sea complejo. De la la ecuacion (1.14)

podemos inferir que.

ntin =140 + i + 1P B2 + 30 P B, (1.18)

donde k es el coeficiente de extincién que determina el amortiguamiento espacial de la

onda electromagnética [14], Xﬁ”) y XE”) son referentes a la parte real e imaginaria de ",

respectivamente. Consecuentemente el coeficiente de extinciéon es:
1
1 3xOIE@F

K 7

= 1.19
2 Un 2 N ( )

El coeficiente de extincion estd relacionado con el coeficiente de absorcion como o =

2Kw
c

en términos del coeficiente de absorcion tenemos |15]:

B wxgl) B 3wx(3)

a=ag+pI  con ap , B=— - (1.20)
Cny C*Ny€o

aqui ag es el coeficiente de absorcién lineal y (3 es el coeficiente de absorcion no lineal.

En la tabla 1.3 se presentan los valores experimentales para ny y [ para diferentes
materiales. Materiales cristalinos como KBP, BBO y LiNbOj3, son actualmente utilizados
en dispositivos optoelectronicos, tales como sensores piezeléctricos, moduladores 6pticos,
celdas Pockels, Q-switching y son ampliamente utilizados en aplicaciones no lineales como
la producciéon de segundo armoénico; por esta razon se investigan las propiedades 6pticas

no lineales de estos cristales.

11



Tabla 1.3: Valores de ny y § para diferentes materiales.

Material B(m/W) ny(m?* /W) Ref.
Cristales
KDP ~ 2.6 x 10720 [16]
BBO ~ 7.4 % 10720 [16]
LiNbO; 2.1 x 10710 6.0 x 1020 |16]
Grafeno 1.5—4.5x%x 1077 ~ 1071 [17,18]
Diamante 1.6 x 107° 1.3 x 1071 [19, 20]
Vidrios
SiO, <1071 2 x 1072 [21]
vidrio Te 0.62 x 107 17.8 x 10719 [22]
AggoAS3gse4g 80 x 1071 80.9 x 10717 [23]
Otros
Agua 49 x 10713 1.9 x 10720 [24, 25]
Aire ~ 2.6 x 10723 [26]
ADN 0.2 x 1074 1 x 108 [27]

Debido a las inusuales caracteristicas de algunos materiales como el diamante y el
grafeno se han estudiado sus propiedades 6pticas no lineales, encontrando que pueden
ser utilizados como materiales fotonicos, en aplicaciones como produccion de continuo o
circuitos fotonicos integrados, actualmente el grafeno se utiliza en la obtencion de “mode
locking” en laseres. Se expresan también el indice de refraccion y el coeficiente de absor-
cion no lineales de materiales comunes y vitales: el agua y el aire, estos presentan débiles
propiedades no lineales. Increiblemente se encontré que el ADN, muestra un comporta-
miento 6ptico no lineal alto por lo se le ha considerado como material para aplicaciones

foténicas.

Se reportan en la tabla 1.3 los valores de ny y 3 de algunos vidrios. El vidrio como
material por excelencia para la fabricacion de dispositivos 6pticos, tiene grandes percep-
tivas en aplicaciones no lineales. Se reportan los valores para vidrios de Silice (SiOy),
telurio (Te) y el calcogenuro (AgagAsgaSess), materiales representativos de los estudios
de las propiedades no lineales opticas en vidrio. El Silice (SiO2) como el material més
cominmente utilizado para la fabricacion de vidrio, tiene pobres propiedades épticas no
lineales; los calcogenuros que son los vidrios que mejor respuestas 6pticas no lineales tie-
nen; y los vidrios de telurio que tienen propiedades 6pticas no lineales altas y que ademas
presentan distintas caracteristicas que los proyectan como candidatos para aplicaciones
opticas y fotonicas. Una nueva familia de vidrios de telurio son el objeto de estudio de

este trabajo.
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Capitulo 2

Vidrios de Telurio

“Lo méas excitante del estudio de los vidrios es que, a pesar de que el hombre los ha
trabajado por mas de 4 000 anos y ha dominado completamente su tecnologia, muy poco
sabemos de ellos desde el punto de vista cientifico. Todos nos hemos maravillado de ver
verdaderas obras de arte hechas de un sinntimero de materiales vitreos, desde las copas
para vino més finas y delicadas hasta las pesadas piezas de cristal cortado. Y sin embargo
apenas estamos aprendiendo a conocer algo sobre los importantes procesos que ocurren

., . . *
durante la formacién del vidrio.”

Es imposible imaginarse el mundo actual sin el conjunto de herramientas que el estu-
dio de la 6ptica nos ha dado, herramientas cientificas que nos permiten entender, explicar
y predecir los fenémenos en el universo, ademas de crear el conocimiento requerido para
crear nuevas tecnologias. Es tanto el avance e interés respecto a 6ptica que una gran pro-
porcion de los premios Nobel otorgados estan relacionados directamente con esta rama de
la fisica; por ejemplo el premio Nobel ganado en 2014 otorgado a Isamu Akasaki, Hiroshi
Amano y Shuji Nakamura, por la invencion de diodos de luz azul eficientes [30]. También
es dificil imaginar hoy en dia un laboratorio cientifico que no cuente con un instrumento
relacionado con la optica (ejemplos de estas instrumentos son laser, microscopios, espec-

trometros, etc).

Un desarrollo reciente que ha tenido impacto en la sociedad, es la microscopia de dos
fotones, la cual esta basada en el concepto de absorcién de dos fotones, efecto no linear de
tercer orden. La microscopia de dos fotones permite hacer imagenes en 3D de muestras
biologicas como tejidos o células in vivo ver figura 2.1. Un campo activo de estudio es
el desarrollo de bio-marcadores, son materiales con coeficientes de absorcion no lineal

grandes, que permiten la absorcion de dos fotones [31,32].

"Leopoldo Garcia-Colin Scherer [29]
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Figura 2.1: Microscopia de dos fotones. Imagen del cerebro de un ratéon in wvivo,
en 0.9 mm de profundidad se muestra la estructura por capas del cerebro, ima-
gen de http://www.nips.ac.jp/eng/contents/publication/guide/html/2008 /res/brain-
exp.html (Noviembre 2016).

Una porcion de la comunidad cientifica optica se dedica al estudio y desarrollo de
nuevos materiales, por ejemplo se estudian vidrios que tienen potencial para ser utiliza-
dos en nuevas tecnologias. La importancia de estudiar los vidrios radica en que éste es
el material 6ptico mas utilizado, comiinmente compuestos de silice, los vidrios represen-
tan mas del 90 % de todos los elementos Opticos fabricados. Los vidrios ofrecen grandes
ventajas como materiales 6pticos algunas de estas son su alta transparencia en la region
visible del espectro, alto grado de homogeneidad, bajo costo, gran variedad de indice de

refraccion, manufactura y manejo, etc [33].

Con respecto a las propiedades 6pticas no lineales en vidrios, se ha encontrado que
tienen un gran nimero de aplicaciones. Algunas de las aplicaciones para las propiedades
no lineales son limitacion 6ptica, interruptores 6pticos, solitones temporales, compresiéon
de pulsos 6pticos, etc. [34]. Una de las aplicaciones mas prometedoras son los interrup-
tores opticos (all-optical switching), debido a que en muchos casos las respuestas Opticas
no lineales son ultrardpidas, se pueden hacer interruptores que no es posible hacer con

circuitos eléctricos lo que posibilita el desarrollo de procesadores més veloces.

Otra aplicacion relevante es la generacion eficiente de frecuencias opticas a través de
tercer armonico y mezclado de cuatro ondas, en [35], demuestran por primera vez la gene-
racion de tercer armonico, a partir de micromateriales de silice, también hacen evidente

la producciéon de osciladores 6pticos paramentos, dispositivos para acceder a diversas
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longitudes de onda |36]. Estos trabajos anteriores fueron realizados con microdispositi-
vos a base de silicio, el cual presenta débiles respuestas no lineales 6pticas comparadas
con compuestos a base de telurio, usar telurio puede potenciar las capacidades de tales

dispositivos.

A raiz de las prometedoras aplicaciones de las propiedades oOpticas no lineales en
vidrios, en los pasados anos se han buscado y sintetizado materiales que exhiban ca-
racteristicas no lineales altas. Una de las no linealidades mas buscadas en vidrios es el
indice de refraccion no lineal. Entonces se han buscado materiales que presenten indices
de refraccion no lineal altos. Por su relevancia en la fabricacion de elementos Opticos
primeramente se estudiaron los vidrios de silice. Los valores del indice de refracciéon no

lineal del silice estan ya reportados y son bien conocidos 37, 38].

Se encontrd que vidrios calcogenuros (vidrios formados por elementos calcogenuros
que no contienen 6xidos) presentan grandes indices de refraccion no lineal, ejemplo de
estos son vidrios con matriz de selenio (Se) [39], con ny que van desde decenas hasta
cientos de veces el indice de refraccion no lineal del vidrio de silice (ver figura 2.2).
Estos vidrios podrian ser utilizados en aplicaciones fotonicas, sin embargo su fabricacion
requiere de consideraciones especiales tales como atmosfera controlada y recipientes de
cuarzo lo cual incrementa su costo y complejidad. Ademas muchos de los calcogenuros

presentan toxicidad en seres vivos [40].

n,/n,(Si0,) Si0, ny=2.5x10"16 en?/w
g Sulfides,
100 Chalcogenides } Selenides
Tellurites
10 .
d° ions (Ti**, NbS*, W6*) in Oxides

silicate, borate, & phosphate
matrices
1 Silicates, borates, phosphates

Fluorides } Fluoride
0,1

Figura 2.2: Conjunto de materiales vitreos que presentan indices de refraccion altos com-
parados con el indice de refraccion del silice. Imagen de [41].

Otra familia de vidrios estudiados son los compuestos de telurio (Te), este elemento
es mas estable y de facil manipulacion. los vidrios de telurio se puede formar en aire
sin requerimientos especiales. Ademéas presentan propiedades no lineales altas, cercanas a
los sulfuros y selenuros. También se encontrd que vidrios formados por 6xidos de telurio

(telurita) tienen interesantes propiedades opticas no lineales. Estos vidrios tienen un alto
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indice de refraccion y ademés son materiales que pueden ser utilizados en fibras opticas
para generar supercontinuo y en la fabricacion de interruptores o6pticos [42]. Un estudio
detallado sobre las caracteristicas y propiedades en general de vidrios de telurio se puede

encontrar en [5].

2.1. Descripcion de las muestras

Debido a las prometedoras aplicaciones de los vidrios de telurio, varios investigadores
del CIO asi como a nivel mundial se han interesado en la fabricacion de éstos, y en un
trabajo de colaboracion se han venido estudiando sus respuestas 6pticas ultrarapidas no
lineales [43-45].

Los vidrios ademas del elemento formador de red que es la columna vertebral del vi-
drio pueden estar compuestos por: un modificador de red, que son 6xidos que rompen la
red del vidrio y que son anadidos para mejorar las propiedades termo-mecénicas de este,
y un intermediador de red, que son 6xidos que por si mismos no forman vidrios pero que
pueden ser anadidos para obtener propiedades particulares (altos indices de refraccion no

lineal por ejemplo) [45].

Se ha encontrado que vidrios de telurio, con 6xido de magnesio como intermediador de
red y 6xido de litio como modificador de red, tienen buenas respuestas 6pticas no linea-
les [46]. En este estudio donde se utilizaron diferentes intermediadores de red y diferentes
modificadores de red, se concluy6 que el vidrio que mejor respuesta no lineal presenta es
70TeOy — 20M gO — 10Li5O, vidrio fabricado con una mezcla 70 % (% mol) de oxido de
telurio 20 % de 6xido de magnesio y 10 % de déxido de litio.

En otros estudios se ha demostrado que el Nd,O5 y el BiO3 mejoran las propiedades
no lineales debido a que exhiben altos indices de refraccion no lineal [47,48|. En este tra-
bajo se combinan las propiedades de ambos elementos a fin de optimizar las propiedades
vitreas y no lineales, se utiliz6 la mezcla 707eOy — 20M gO — 10Li,O como base, ana-
diendo 6xido de bismuto como dopante a diferentes concentraciones para la primera serie
de vidrios y 6xido de niobio como dopante a diferentes concentraciones para la segunda

serie de vidrios, esto es:
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con x=0,5,10,15. En total se prepararon 7 tipos de muestras.

2.1.1. Meétodo de preparaciéon

El método de preparacion de los vidrios de telurio estudiados en este trabajo es nom-
brado “melt quenching”. Esta técnica es la primera descubierta para la fabricacion de
materiales amorfos, aunque en principio no se utilizaba para la fabricaciéon de vidrios

sino de metales como el acero [49, 50).

El método consiste en un enfriamiento rapido de la muestra fundida para obtener
propiedades especificas en el material. Esta técnica de fabricacién evita que el material
sufra un enfriamiento gradual lento. Cuando enfriamos un liquido, en condiciones nor-
males (que no exista sobreenfriamiento) este se convierte en un material solido cristalino.
Controlando las condiciones del enfriamiento podemos evitar la cristalizacion del mate-
rial, al hacer el melt quenching el material presentara caracteristicas de dureza y rigidez

parecidas a las de un solido pero con estructura amorfa, lo que llamamos vidrio.

Como sabemos un liquido no tiene una estructura fija. Al controlar las condiciones
del enfriado del material, podemos imposibilitar a las moléculas para formar estructuras
cristalinas, entonces el material va a conservar la estructura amorfa. En otras palabras
el material conserva la estructura molecular del liquido (la difraccion de rayos X lo de-

muestra).
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Figura 2.3: Fotografia de los bloques de vidrio cortados en partes de 1.5cm de largo.
Sus superficies no son regulares por lo que es necesario un tratamiento de pulido para el
estudio de las propiedades 6pticas no lineales.

El proceso de preparaciéon de los vidrios consiste en combinar las cantidades molares
del formador, intermediador y modificador de red en polvo. Subsequentmente son mez-
cladas en un vaso de precipitado hasta conseguir una mezcla homogénea; dicha mezcla es
transferida a un crisol de platino y subsequentemente a un horno eléctrico precalentado
a una temperatura aproximada de 900 °C por una hora. Cada 20 minutos, el crisol es
retirado, mezclado y se introduce nuevamente. La masa fundida se vierte en un molde
de aluminio precalentado para dar la morfologia necesaria por el usuario, ademéas de pro-
porcionar el quenching (enfriamiento rapido) del material liquido obteniendo el material
en vidrio. Después el vidrio se somete a un proceso de recocido de aproximadamente 21
h a una temperatura de 270 °C a 380°C dependiendo de la composicion del vidrio. Este
proceso es para liberar el estrés generado por el cambio térmico tan abrupto. Si el molde
metalico se encuentra por encima de la temperatura de transiciéon vitrea el material es
adherido al molde y se destruye. Si el molde se encuentra por debajo de la temperatura
de transicion vitrea el vidrio se rompe facilmente con cualquier esfuerzo generado sobre

el vidrio.

Los vidrios de telurio son obtenidos en bloques largos de aproximadamente medio
centimetro de espesor ver figura 2.3. Estos vidrios tienen forma irregular, son cortados
en partes de aproximadamente centimetro y medio de largo. Estos vidrios no pueden ser
utilizados en el arreglo Z-scan porque tienen muchas imperfecciones e irregularidades en
sus superficies, lo que provocaria fenoémenos reflectivos y refractivos no deseados, para

que puedan ser tutiles los vidrios son pulidos.

El pulido es un parametro importante en la medicion, un pulido irregular puede

provocar desde errores en la medicion hasta que la senal no pueda ser analizada. Hay
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diferentes especificaciones para evaluar la calidad del pulido, el método méas comun es
“U.S. Military Performance Specification MIL-PRF-13830B”"". En este método se evalia
la calidad de la superficie de los materiales con un parametro llamado poro-raya, donde
se compara la superficie a evaluar con patrones conocidos. En este trabajo se realiz6 un
estudio cualitativo de dos diferentes tipos de pulido, uno de calidad estandar y otro que
requiere mucho menos tiempo pero que resulta en menor calidad. Esto con el propoésito

de contrastar ambos métodos durante la evaluacion de las propiedades no lineales.

“http://www.edmundoptics.com /resources /application-notes /optics /understanding-surface-quality-
specifications/
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Capitulo 3

Z-scan: Técnica para medir

propiedades 6pticas no lineales

Durante las tltimas dos décadas, la técnica Z-scan (barrido en Z) ha demostrado
ser el método mas frecuentemente utilizado para determinar el indice de refracciéon no
lineal y la absorcion de dos fotones, debido a sus ventajas indudables. Entre ellas se
encuentran la facilidad de uso, alta precision, bajo costo, base tedrica bien desarrollada,
entre otras. La posibilidad de determinar simultdneamente varios parametros 6pticos no

lineales en una serie de experimentos también se suma al atractivo de este método [51-54].

En este capitulo vamos a hacer una descripcion de la técnica utilizada en este trabajo
para medir propiedades no lineales de materiales vitreos. Primero se presenta la descrip-
cion fenomenologica en la que el experimento se basa para después seguir la descripcion
matemaética de la técnica y finalizar con alguna informacion ttil sobre la implementacion

de ésta.

3.1. Descripcion

La técnica Z-scan es la técnica estandar para medir propiedades no lineales en mues-
tras ya sea vitreas, cristalinas o liquidas; sus mejores caracteristicas son que el arreglo
experimental es relativamente sencillo ademés de que sus bases tedricas estidn bien ci-
mentadas en la electrodinamica clasica. Tiene una desventaja considerable, y es que en
su forma mas simple esta técnica no puede discriminar entre los fenémenos fisicos que
provocan el cambio en la propiedad no lineal del medio que se esta midiendo; al medir
alguna propiedad no lineal con esta técnica (indice de refraccion no lineal por ejemplo)
se miden las contribuciones al cambio de indice de refracciéon que pueden ser causadas

por diferentes fenémenos fisicos.

20



Los mecanismos fisicos que pueden ser causantes del cambio en el indice de refraccién
son principalmente: polarizacion electrénica, efecto puramente electronico donde las nu-
bes electronicas de atomos o moléculas se distorsionan por el campo electromagnético;
los efectos de orientacion molecular del material también provocan cambios del indice
de refraccion; el esparcimiento Raman estimulado es otro ejemplo de fenémeno causante
del cambio en el indice de refraccion. Otros efectos que inducen cambios en el indice
de refraccion son: electrostriccion, efectos térmicos, efectos 6pticos de segundo orden en

cascada, efectos fotorrefractivos, entre otros [7].

Ademaés de la técnica Z-scan , existen otras técnicas con las que es posible medir el
indice de refraccion y el coeficiente de absorcién no lineales, por ejemplo el indice de
refraccién no lineal se puede medir con las técnicas: mezclado de cuatro ondas degene-
radas, efecto Kerr optico o “ellipse rotation”, generacién de tercer armoénico y métodos
interferométricos. De estas técnicas, el barrido en z es la técnica de mas facil implemen-
tacion, el arreglo 6ptico es relativamente sencillo . Para medir el coeficiente de absorcién

no lineal existen métodos como mezclado de tres ondas, fluorecencia de dos fotones, etc. |7]

La técnica Z-scan consiste de un arreglo 6ptico simple donde una muestra se desplaza
a los largo de la cintura del haz laser enfocado. Se mide la transmitancia como funcién
de la posicion de la muestra en el eje z. La técnica Z-scan de abertura abierta (ver figura

3.1) es util para calcular el coeficiente de absorcion no lineal.
z=0

A

Lente
Detector

Muestra

Figura 3.1: Arreglo de Z-scan con abertura abierta, sensible a la absorciéon no lineal. El
origen de z se encuentra en el foco de la lente.

El coeficiente de absorcién no lineal puede ser de signo positivo o de signo negativo,

vamos a analizar primeramente que pasa cuando es de signo positivo.

La absorcion de la muestra cambia con la intensidad, a su vez la intensidad del haz
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enfocado depende de z pues el area decrece conforme nos acercamos al foco. El maximo
de intensidad estd entonces en el punto focal de la lente debido a que el area en la que
se encuentra confinado el haz es mas pequena en ese punto. Con estos hechos podemos
deducir cualitativamete la forma que la transmitancia tomara al barrer la muestra en
la vecindad del foco. Si la muestra estd a una distancia negativa —z lejana al foco y se
mueve en direccion positiva de z, el cambio en la absorcion de la muestra serd pequeno,

entonces la transmitancia medida por el detector es aproximadamente constante.

Al acercar la muestra al foco la intensidad del haz se incrementa, por ende la absorciéon
de la muestra aumenta y la transmitancia es menor. El minimo de transmitancia se da
cuando la muestra se encuentra en el foco (maxima intensidad). Debido a que la funciéon
intensidad I = I(z,r,t) es simétrica respecto a z, la funcion transmitancia T' = T'(z) para
el arreglo de Z-scan de abertura abierta también serd simétrica, fenomenolégicamente
pasa que cuando se mueve la muestra en direccion positiva de z, empezando del foco

z = 0 la absorcién disminuye por causa de la divergencia del haz, ver figura 3.2 (a).

BlyL.;=0.4

Transmitancia normalizada
Transmitancia normalizada

0.86

-4 -2 0 2 4

Figura 3.2: Transmitancia normalizada de Z-scan con abertura abierta, (a) cuando f es
positivo y (b) cuando S es negativo.

Cuando el coeficiente de absorcion no lineal es negativo (cuando existe absorcion sa-
turable por ejemplo [52,53]), la transmitancia es mayor mientras méas intenso sea el haz,
al barrer la muestra en z la transmitancia es creciente hasta el foco donde alcanza su

punto maximo, después decrece hasta alcanzar la unidad.

El arreglo experimental utilizado para medir indice de refraccién no lineal es nombra-
do Z-scan de abertura cerrada, ver figura 3.3, la diferencia con el de abertura abierta es
que la transmitancia medida es la transmitancia de la abertura a campo lejano colocada
enfrente del detector. En la siguiente descripciéon fenomenologica vamos a suponer que la

absorcién no lineal en la muestra es despreciable.
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z=0

Muestra Detector

Abertura

Figura 3.3: Representacion simple de arreglo Z-scan de abertura cerrada, sensible a va-
riaciones de fase no lineales del haz. El origen de z se encuentra en el foco de la lente.

Dado que el indice de refraccion depende de la intensidad, el lente que enfoca el
haz provoca que la intensidad dependa de z con lo que al barrer la muestra en la ve-
cindad del foco obtenemos una intensidad variable creciente hasta el foco y decreciente
después del foco, ademas la utilizacion de un perfil transversal Gaussiano provoca que
la intensidad no solo cambie en el eje de propagaciéon del haz sino también el el plano
transversal. Estos hechos causan dos efectos interesantes, primeramente la intensidad que
varia transversalmente origina que la muestra se comporte como un lente, esto es por-
que el indice de refraccion depende de la intensidad y a su vez la intensidad depende de
la posicion transversal n = n(I(r)), ocurre el fenomeno de autoenfocamiento. Por otra
parte la dependencia de la intensidad en la direcciéon de propagacion origina que la mues-

tra se comporte como una lente de distancia focal variable al desplazarla a través del eje z.

Como se vio para el coeficiente de absorcion no lineal, el indice de refracciéon no lineal

también tener un comportamiento negativo o positivo.

Cuando es positivo, la muestra se comporta como una lente positiva, que al recorrerla
en z la transmitancia adquiere la forma particular de la figura 3.4, este forma se pue-
de explicar dividiéndola en dos secciones: primeramente desplazando la muestra desde
distancia lejana negativa —z hasta punto focal de la lente z = 0, luego desplazando la

muestra desde z = 0 hasta una distancia lejana en direcciéon positiva.

23



1.02

Iy
o
i

Transmitancia normalizada
5
o

0.98

Figura 3.4: Transmitancia normalizada, curva tipica de Z-scan de abertura cerrada cuando
la diferencia de fase A¢y = £0.1, la diferencia de fase es de igual signo que n,.

Empezando la muestra en una posicion lejana al foco en —z, la transmitancia en la
abertura permanece constante (idealmente la transmitancia es uno sin considerar perdi-
das por reflexion o absorcion lineal), debido a que el haz no es lo suficientemente intenso
para inducir cambios en el indice de refracciéon, mientras la muestra se mueve hacia el
foco, el efecto no lineal se vuelve considerable y empieza a haber autoenfocamiento (lente
positiva ny > 0) en la muestra. A causa del autoenfocamiento el haz converge a una
distancia mas alejada de la abertura, con lo que el area del haz es mayor en la posicién
de la abertura, por consiguiente la transmitancia es menor. Al acercar la muestra al foco
la potencia de enfoque de la muestra es mayor, el haz converge cada vez mas alejado de la
abertura y la transmitancia cada vez es menor. Después cuando la lente se acerca a z = 0,
existe un minimo en la tranmitancia posiciéon B en figura 3.5, al acercar mas la muestra
al foco la intensidad es gradualmente mayor. Después del minimo la transmitancia tiene
un comportamiento creciente debido a la distancia cercana al foco, hasta que la muestra

se encuentra en la distancia z = 0 donde T' =1 (figura 3.5 C).

Cuando la muestra se mueve desde z = 0 hasta una distancia lejana 4z, el comporta-
miento de la curva de transmitancia primeramente tiene una forma creciente, a causa de
que la muestra funciona como una lente positiva, entonces la divergencia es menor y el
area transversal del haz en la abertura es menor, con lo que la transmitancia es mayor. En
una vecindad cercana al foco la intensidad decrece lentamente, entonces la transmitancia

en esa zona presenta una forma creciente, hasta que la muestra esta lejos de z = 0, los
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efectos no lineales cada vez son mas débiles, la transmitancia llega a un maximo (figura
3.5 D) y empieza a decrecer hasta que los efectos no lineales son despreciables y la trans-
mitancia es nuevamente 7' = 1. Comunmente se suele decir en la literatura que cuando

ne > 0 hay un valle seguido de un pico en la forma de la transmitancia.

Foco del lente Foco del lente

Transmitancia

Foco del lente Foco del lente ‘ Posicion

Figura 3.5: Mientras la muestra barre el eje z, la transmitancia toma su forma caracte-
ristica. En A se muestra el haz y su trayectoria sin la influencia de la muestra, la lineas
punteadas en las secciones posteriores representan esta trayectoria.

Si el indice de refracciéon no lineal es negativo, la muestra actiia como una lente ne-
gativa de distancia focal variable (autodesenfocamiento). Al barrerla sobre el eje z, con
el desplazamiento idéntico al descrito cuando ny es positivo obtenemos la funcién trans-
mitancia que se explica de la siguiente manera: El suceso de acercar la muestra desde
—z hasta z = 0 es, en comportamiento, parecido al acercar una lente negativa al foco de
una lente positiva, primero la lente negativa provoca que la convergencia del haz sea mas
suave, hasta que la lente negativa se encuentra a una distancia de z = 0 que es igual a
la distancia focal de la lente positiva con lo que el haz se colima (arreglo tipo telescopio
Galileano), al seguir recorriendo la lente negativa el haz pasa a ser divergente. Este com-
portamiento ocasiona que la transmitancia empezando en 7' = 1 empiece a crecer, llega

a un méaximo y disminuye hasta ser otra vez T = 1.

El comportamiento de la transmitancia cuando z > 0 es de facil deduccién, la trans-
mitancia decrece, hay un minimo en ella y empieza a crecer hasta alcanzar T' = 1. Se dice
que cuando hay un pico seguido de un valle en la transmitancia es indicio que el indice

de refraccion no lineal es negativo.
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3.2. Desarrollo de Z-scan para muestras delgadas

El problema que plantea la técnica Z-scan es el de encontrar a partir del campo eléc-
trico de cierto haz, la intensidad en el diafragma. Esto es, propagando primeramente el
haz sobre la muestra no lineal y después propagar este haz hacia el diafragma. La primera
consideracion hecha es despreciar la difraccion del haz al atravesar la muestra, entonces
tomaremos en cuenta solo el cambio de fase que la muestra causa en el haz debido al

cambio de indice de refracciéon y el cambio en intensidad debido a la absorcion.

Para considerar que no hay difraccion durante la transmision del haz en el medio no
lineal se debe considerar que la longitud de la muestra, es mucho menor que la longitud
de difraccion (o longitud de Rayleigh) por el indice de refraccion lineal L << ngz. La
forma mas practica de satisfacer esta relacion es usar medios no lineales delgados |54], la
longitud de difracciéon esta definida como zy = g con wy la cintura del haz en el foco

py
de la lente.

Con la suposicion anterior la amplitud y la fase del campo eléctrico que se propaga

en la muestran se describe a través de las siguientes ecuaciones [54]

dciff’ _ ?Anu), (3.1)
dI
i —a()I; (3.2)

donde A¢ es el cambio de fase, 2z’ es la distancia recorrida por el pulso laser dentro
de la muestra, A es la longitud de onda, An(I) es el cambio en el indice de refraccion
dependiente de la intensidad, y «, como termino de absorcién contiene los terminos no
lineal y lineal.

Del desarrollo no lineal de la ecuacion de onda en un medio dieléctrico encontramos

que:

An = %\EP = nol, (3.3)

Ao = (1, (3.4)

aqui ny indice de refraccion no lineal para el campo eléctrico E' en unidades Gaussianas
y ng el indice para la intensidad I en MKS. La relacion entre las diferentes unidades para

el indice esta dada como 7y(esu) = 52nz(MKS).

La ecuacion (3.2) la vamos a resolver considerando que conocemos la contribucion
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lineal a la absorcién, entonces integraremos para obtener la irradiancia a la salida de la
muestra, esto es vamos a integrar a lo largo de 2z’ que es el eje de propagacion del haz
unicamente dentro de la muestra pero considerando el efecto de la absorcion lineal. Al

integrar (3.2) obtenemos:

I(z,r t)e ok

'[S ] 7t == )
(2,71 1+ q(z,rt)

(3.5)

donde I(z,r,t),Is(z,r,t) las irradiancias en la entrada y salida de la muestra respectiva-
mente, q(z,7,t) = SI(z,7r,t)Les con Loy = é(l —e L) v «a es el coeficiente de absorcion

lineal. Con este resultado podemos resolver la ecuacion (3.1), obteniendo entonces:

Ag(z,r,t) = %ln(l +q(z,7, 1)), (3.6)

Al conocer el cambio de fase y la intensidad a la salida de la muestra podemos conocer
el campo eléctrico de la radiacion incidente, sabemos que el campo eléctrico esta relacio-
nado con la raiz cuadrada de la intensidad la cual encontramos en la ecuacion (3.5), al

agregar el termino de fase tenemos que:

ikno

E(z,r,t) = B(z,7,t)e 2 (1 +q)F 2 (3.7)

-

Recordamos que la finalidad de encontrar como cambia el campo durante su despla-
zamiento a través del eje z, es calcular la transmitancia en la abertura (o el detector),
para esto ain nos falta calcular la integral de difraccion desde la salida de la muestra
hasta el detector. La abertura esta posicionada lo suficientemente lejos de la muestra
para considerar que la integral de difraccion se reduce a la aproximacion de Fraunhofer
(campo lejano), esta aproximacion afirma que el calculo se reduce solo a la transformada

de Fourier del campo a la salida de la muestra [55].

Ya que el campo eléctrico tiene simetria radial, entonces la transformada de Fourier
del campo tiene simetria radial también, por lo tanto conviene resolverla en coordenadas
cilindricas. La ransformada de Fourier se convierte entonces en la transformada Fourier-
Bessel o alternativamente en la transformada de Hankel de orden cero. Por lo tanto para

el campo eléctrico tenemos [54]:

(3.8)
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donde d' = d — z, siendo d la distancia desde la muestra hasta la abertura, y Jy es la
funcion de Bessel de orden cero. Para calcular la transmitancia en la abertura debemos
calcular la intensidad que atraviesa la abertura y dividirla entre la intensidad inicial, para
hacer correctamente la normalizacion la intensidad inicial tiene que ser la intensidad en la
abertura sin considerar efectos no lineales que provoca la muestra en el haz. La intensidad
que atraviesa la abertura va a estar dada por la integral temporal de la forma del pulso,
también para la transmitancia tenemos que integrar la intensidad a lo largo del area de

la abertura, este calculo esta expresado en la siguiente ecuacion:

2y | Ea(z, ,d)Prdrdt
e |Eal z,r, ) [2rdrdt ’

T(Z) = (3.9)

aqui Fy(z,7,t) es el campo en la abertura pero sin considerar que pas6 por la muestra,
es decir no vamos a considerar los cambios que la muestra provoca en el campo, la forma
de E,; se obtiene de encontrar la propagacion del campo desde el foco de la lente hasta

la abertura.

Hasta ahora no hemos discutido la forma del haz que atraviesa la muestra, podemos
utilizar este formalismo para describir la propagacion de un haz de perfil transversal cono-
cido que ha atravesado un material con propiedades no lineales de absorciéon y refraccion
y encontrar la transmitancia en la abertura. Seguiremos el desarrollo tedrico consideran-
do que el haz incidente tiene modo transversal electromagnético Gaussiano dado de la

forma:

—r? w2

E(z,rt) = Eomexp (wQ(z) + iAR(z) + i¢) , (3.10)

donde w(z) = wp4 /(1 + i—i), wy es la cintura del haz en z = 0 calculada con el método de
0

2
la navaja que se describe en el anexo A, y R(z) = z(1+ ), que describen la propagacion
del haz Gaussiano a lo largo de z (ver figura 3.6), también se han realizado trabajos tan-
to tedricos como experimentales con perfiles no Gaussianos, por ejemplo se ha estudiado

técnica Z-scan con un perfil del haz tipo “top-hat” |56, 57].
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Figura 3.6: Propagacion de haz Gaussiano a lo largo de z, la forma Gaussiana el perfil
transversal es invariante respecto a z. Tanto el campo eléctrico, como la intensidad tienen
el mismo modo transversal.

Vista transversal

Para encontrar el campo eléctrico del haz Gaussiano en la abertura y asi encontrar la
transmitancia, tenemos primeramente que resolver la integral en la ecuacion (3.8). Para
esto tenemos que sustituir la forma Gaussiana en el campo a la salida de la muestra
(ecuacion 3.7). Una aproximacion para resolver este problema fue propuesta por Wearie
[58], que propone expandir el campo eléctrico en una suma de haces Gaussianos de radio
decreciente. Si consideramos que |¢| < 1 en la ecuacion (3.7), y expandimos el binomio
(1 +q)“m2/5_1/2, notamos que ¢ es proporcional a la intensidad y por lo tanto tiene forma

exponencial, a causa de esto F; tiene la forma de suma de haces Gaussianos:

it 2mr?
_ —alL/2
Es = E(z,rt)e ;Fmeas‘p (wZ(z)) ) (3.11)
con
(iApo(2,1))" 15 . 1.p
Fo= 220050 1 — )2 3.12
o ]1;[1 +4( Z)an (3.12)
kATLQ(t)Lef

En esta ecuacion Agg(z,1) = es el cambio de fase en el foco. Teniendo el

1+22/22
campo en la salida de la muestra ahora lo sustituimos en la ecuacion (3.8) como funciéon
de tranferencia con lo que obtenemos el campo eléctrico en la abertura, cual esta dado

por:

2 15 2
E,(r,t) = E(z,t)e oL/? E F, Mexp( . —l—;Rr + 10y, ) (3.13)
w2

m

Si comparamos esta ecuacion con la ecuaciéon de un haz Gaussiano que se propaga en
la direccién z nos damos cuenta que son semejantes, la diferencia es que una se presenta
como una suma de haces Gaussianos y la otra tiene una forma (Gaussiana simple. La

ventaja de usar la descomposicion Gaussiana es que la integral en la ecuacion (3.8) se
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simplifica. Para ecuacion anterior tenemos que:

2 2
o w(z) _ kw;yg
wm0_2m+17 dm_ W, 3
2 2 2 d? g -
= — Rp=dl1-————) |
= Wm0 (g * dzn) | ( 7 +cz2/dfn)
d g
fry 1 _— em = t -1 EE— .
9= T RGy an (d/dm)

Ya que encontramos el campo eléctrico podemos ahora conocer la transmitancia en
la abertura, esto es evaluando la expresion (3.9). La transmitancia debido a la abertura

sin muestra la podemos obtener de calcular la integral de E,; sobre r. De este calculo
2
wg

2 . .

obtenemos S = 1 — exp(—%) donde w, = wp,/1+ % es la cintura del haz en la posi-
20

cion de la abertura. Hemos encontrado ahora la formulaciéon rigurosa para encontrar la

transmitancia en el plano de la abertura considerando que esti pasoé por una muestra con

propiedades Opticas no lineales, este formalismo describe de manera analitica la técnica

Z-scan; sin embargo, se ha encontrado experimentalmente que haciendo uso de algunas

aproximaciones las ecuaciones se simplifican y no es necesaria tanta rigurosidad.

Un caso interesante es cuando la muestra no presenta absorcion no lineal, es decir
£ — 0. Experimentalmente se reporta que cuando se reduce la intensidad en la muestra
por ejemplo de disulfuro de carbono(CS;) [59], la absorcién no lineal se reduce hasta
no poder cuantificar un cambio en la absorcién pero el cambio de fase provocado por el

cambio de indice de refraccién continua siendo medible.

Con la ausencia de absorcion no lineal, el factor F, de la ecuacion (3.13) en el campo
eléctrico se simplifica, el efecto de deformacion del haz a causa del cambio de fase obser-

vado en la abertura se debe enteramente al cambio de indice de refraccién en el medio.

Otro caso que conviene analizar es cuando se suprime la abertura en el arreglo expe-
rimental, por tal motivo el detector colectara toda la energia del haz, asi el experimento
es sensible solo a la absorcion no lineal que se presenta mientras la muestra es recorrida
alrededor del foco de la lente. Para hacer el calculo de la transmitancia sin abertura no
es necesario propagar el haz después de la muestra, basta con integrar la intensidad a la
salida de la muestra dada por la ecuacion (3.5), considerando un pulso temporalmente

Gaussiano la transmitancia es:
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o exr 77'2
14 22 ffoo In <1 + qo—ffrIQ )> dr
@ 2 exp(=r2)dr

T(2)

(3.14)

donde v = =, qo = [BlyL.s. Esta integral la vamos a calcular desarrollando en serie
2o’ f

el logaritmo del numerador considerando que |go| < 1, esta suposicién corresponde a

perdidas pequenas por absorcién. La transmitancia para Z-scan con abertura abierta

queda como:

T(2) = mzzo T xz();q((;; e (3.15)

Con este arreglo de abertura abierta podemos conocer el coeficiente de absorcién no
lineal () de la muestra estudiada, que en circunstancias especificas es el coeficiente de
absorcion de dos fotones. Existen otros casos en los que se han analizado, por ejemplo
cuando la abertura es un disco de radio definido, que conduce a la técnica llamada
“eclipsing Z-scan”, que aumenta significativamente la sensibilidad del experimento [60].
Sin embargo, es la finalidad de esta tesis el enfocarnos en el caso convencional y estandar,

ya que para las muestras, la sensibilidad del arreglo estandar es suficiente.

3.3. Técnica Z-scan abertura cerrada

En la seccion anterior se resolvio el problema en el que un haz, después de atravesar
una muestra no lineal, se propaga hasta un diafragma de radio r colocado lo suficien-
temente lejos (campo lejano) del material estudiado. A esta técnica se le conoce como
Z-scan de abertura cerrada. La relevancia de esta técnica es que a partir de un conjunto

de datos experimentales podemos conocer el indice de refraccion no lineal.

La ecuacion (3.13) expresa el campo eléctrico en la abertura, de esta ecuacion pode-
mos evaluar la transmitancia en la abertura. Para conocer el indice de refraccion no lineal
es necesario ajustar nuestra serie de datos a la transmitancia y obtener del ajuste el indice
de refraccion no lineal. Ajustar los datos experimentales al modelo exacto no es la forma
méas practica de encontrar no, el costo computacional para seguir este procedimiento es
alto y no ofrece ventajas significativas. Por ello es necesario expresar la transmitancia en
una forma mas simple, en [61] se reporta una forma empirica simple que facilita el calculo

del indice de refraccion.

Suponiendo que la muestra no presenta absorcién no lineal (es decir Aa = 0), que

los cambios de fase inducidos por la muestra son pequenos, y definiendo la diferencia de
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transmitancia entre pico y valle como AT, =T, — T, donde T, es la minima transmi-

tancia medida y 7}, es la maxima, empiricamente se encuentra que:

AT, ~ 0.406(1 — $)°27| Ay|: (3.16)

recordando que S es la transmitancia de la abertura en ausencia de la muestra y que
A¢y = knalyL.s. Con esta ecuacion es posible obtener el cambio de fase no lineal que la
muestra provoca cuando esta en el foco del lente. El hecho de que el cambio de fase sea
producido por un cambio en el indice de refraccién no lineal nos permite entonces usar
la relacion que asocia estas dos cantidades, teniendo ahora una formulacion simple para

calcular el indice de refraccion no lineal:

Ay

- , 3.17
kloLe, (3.17)

U

Con esta relacion y asumiendo que el ruido es muy pequeno en la medicion, se estima
que el error en el célculo de ny es aproximadamente £3 % cuando AT, < 1. Es impor-
tante resaltar la simpleza con la que tanto la implementacion de la técnica y el analisis se
pueden llevar a cabo para calcular no; hay dos razones para esto, primeramente el arre-
glo experimental es simple y como lo podemos notar en esta ecuacion el andlisis de los

datos experimentales es sencillo ademas de que el modelo teérico esta bien fundamentado.

Otro resultado 1til de este arreglo es la estimacion de la longitud de Rayleigh, empi-
ricamente se estima que:

|Azpy| = 1.7120; (3.18)

donde Az, = z, — z, es la distancia entre la posicion del pico (méximo en transmitancia
zp) y la posicion del valle (minimo en transmitancia z, ) en el eje z. Como sabemos la
longitud de difracciéon es un parametro importante en Z-scan, a partir de la longitud de
difraccion podemos calcular la cintura del haz enfocado en la posicion z = 0, por lo tanto,
de los datos experimentales se puede obtener una estimaciéon para la cintura del haz en
el foco, esto es de la funcion transmitancia obtener Az, y dividir esta cantidadn entre

1.7 obteniendo zq, a raiz de zy podemos calcular la cintura del haz w,.

Considerando la condicion de campo lejano y que el cambio de fase es pequeno, de
la ecuacion (3.13), y tomando en cuenta solo los dos primeros términos de la suma sobre

m, podemos encontrar que la transmitancia en el foco estd dada por:

4A¢0£IZ’
@+ 9@ +1)

Esta es una aproximacion simple para la transmitancia en la abertura, que conduce

T(z,mr=0,A¢) =1— (3.19)
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a otra forma para calcular ns.

3.4. Técnica Z-scan abertura abierta

El arreglo de Z-scan de abertura abierta es un arreglo simple y se consigue suprimiendo
la abertura del arreglo de abertura cerrada; por consiguiente el sistema deja de ser sensi-
ble a distorsiones del perfil del haz debido a cambios de fase en la muestra. El sistema de

abertura abierta es tutil para calcular el cambio en absorcion dependiente de la intensidad.

La ecuacion (3.15) modela la transmitancia en el detector considerando una muestra
con absorcién no lineal. Para simplificar esta ecuaciéon vamos a suponer que ¢gg es lo
suficientemente pequenio para que las potencias de ¢J' con m > 1 sean despreciables, con

esto la transmitancia en la abertura es:

(3.20)

Para que esta ecuacion sea una buena aproximacion se debe cumplir que |go| << 1,
recordando que gy = B1yL.f, para que esta aproximacion se cumpla debe pasar que [ sea
muy pequeno comparado con el producto intensidad-longitud efectiva o que la intensidad
sea pequena comparada con el producto S-longitud efectiva. La manera més practica de
cumplir (3.20) es caracterizar una muestra de longitud pequena (es decir tener una mues-
tra delgada). Si la muestra es lo suficientemente delgada tenemos la libertad de medir
materiales con absorciones no lineales de tercer orden grandes, ademéas de poder variar

la intensidad incidente en el material a voluntad sin ninguna restriccion.
Para obtener [ se deben ajustar los datos experimentales a la transmitancia expuesta

en la ecuacion (3.20), rescatar gy del ajuste y calcular con ello el coeficiente de absorcion

no lineal de la definicion de gq.

33



Capitulo 4
Analisis y discusion de resultados

En este trabajo, ademés de estudiar nuevos materiales fotoénicos con grandes posibili-
dades de aplicacion, se enfoca en la implementacion de la técnica Z-scan en el Laboratorio
de Optica Ultrarapida, la cual establece una linea muy variada hacia aspectos de inves-
tigacion futuros. A pesar de que la técnica ya ha sido implementada en el CIO, atn no
se habian hecho estudios de ny y 8 para estos nuevos materiales fotonicos.

Dadas ya las bases tedricas y los modelos que son relevantes para este trabajo, se
describira la parte experimental, en donde como primera seccioén se expondra el desarrollo

del arreglo experimental, para la obtencion de datos el analisis de los mismos.

4.1. Desarrollo experimental

El arreglo experimental se representa en la figura 4.1. Vamos a describir los compo-

nentes mas importantes de él y su funcion en el experimento.

Un el elemento importante en el experimento es la fuente laser, el sistema utilizado es
el laser Libra, es un amplificador regenerativo ultrarrapido. Produce pulsos de 50 fs con
energia de 3.4 mJ por pulso a 1 khz de frecuencia de repeticiéon. La emision del laser esta
centrada en 800 nm, es un laser de estado solido que utiliza zafiro dopado con titanio

como medio activo.

La manera en que se detecta la senal laser es con los elementos D1 y D2; estos son
fotodetectores de silicio marca ThorLabs modelo PDA 100A. Estos detectores transfor-
man la sefial 6ptica en una eléctrica que es cuantificada por el osciloscopio Tektronix

TDS3052B. El osciloscopio se comunica con la computadora para su control remoto.

El detector D1 mide la sefial de referencia que sirve para eliminar el ruido intrinseco
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del laser. El detector D2 es el principal y mide la senal después de pasar por la muestra

no lineal.

El lente L1 enfoca el haz en la muestra no lineal. Como sabemos, la muestra se tiene
que mover en la vecindad del foco de la lente. Para realizar este movimiento la muestra
no lineal esta montada en una plataforma motorizada Zaber T-LSR300B, con pasos de
resoluciones de micras, que nos posibilita la medicién a lo largo del eje éptico. La plata-

forma esta comunicada con la computadora para su control.

La computadora permite la automatizacion del experimento controlando el oscilos-
copio y la plataforma via un programa en lenguaje PYTHON, programa que controla
y adquiere los datos, el codigo de control y adquisicion se encuentra en el apéndice B.
La adquisicion de la medicion se da de la siguiente manera: La computadora ordena a la
plataforma dar pasos graduales, recorriendo una distancia alrededor del foco de la lente,
para cada paso de la plataforma el programa ordena al osciloscopio grabar el voltaje. En
cuanto termina el movimiento de la muestra en torno al foco el programa ha adquirido

los datos que el osciloscopio le proporcioné.

ND1 BS L1 Muestra  ND2
.

L2
'

. Abertura D2

M2

Plataforma Translacional

Osciloscopio

ND3

M1

Computadora

Laser

Figura 4.1: Representacion del arreglo experimental Z-scan utilizado, se encuentra mon-
tado en el Laboratorio de Optica Ultrrapida del CIO

Otro elemento importante en el experimento es la abertura, diafragma de iris que hace
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posible la medicion de Z-scan abertura cerrada o abierta dependiendo de las condiciones

del didmetro de abertura.
Para la implementacion de la técnica es muy importante hacer algunas observaciones.

Es conveniente tener una buena referencia para eliminar variaciones temporales en
el haz laser. Los laseres no estan exentos de un ruido intrinseco, ruido que se puede ver

reflejado en la variacion de la intensidad, esto conlleva un error en la medicién.

La abertura debe estar ubicada en el campo lejano, medida desde el foco de la lente
L1, se considera campo lejano cuando la distancia de observacion es mucho mayor a la
distancia de difraccion, esto es cuando la posicion de la abertura d >> 2. En nuestro
experimento se satisface esta condicion, el diafragma estd a mas de 20 cm del foco de la

lente. Usualmente se consideran valores para d de 20z a 100z, [54].

Es importante usar una muestra delgada por dos razones, una es que el desarrollo
teorico es para muestras delgadas y la muestra no enfoque el haz dentro de si debido
al autoenfocamiento [62]. Para satisfacer la condicion de muestra delgada experimental-

mente se ha encontrado que es suficiente con que la longitud de la muestra sea L < ngzp.

Otra consideracion importante es la longitud que la muestra recorre, aunque en teoria
seria suficiente recorrer la muestra a una distancia menor a 4z, para conocer el cam-

bio de fase que ny provoca es recomendable que como minimo se recorra la muestra +5z.

Una particularidad del Z-scan que causa dificultades en la mediciéon es la alineaciéon
de la abertura. Esta alineaciéon en teorfa no deberia ser un problema, pero diferentes in-
convenientes experimentales provocan que la abertura este mal alineada y esto resulta en
ruido en las mediciones. Las causas de la mala alineacion de la abertura son por ejemplo,
caras no paralelas en la muestra (cuna) y mala alineacion de cualquier elemento 6ptico.

En [63,64] se estudian los efectos producidos al estar la abertura fuera del eje Optico.

4.2. Resultados

Para asegurar que el arreglo Z-scan mide correctamente las propiedades no lineales
de los materiales estudiados es necesario medir una muestra de referencia para comparar
nuestros resultados con los ya conocidos. Si los resultados son semejantes entonces pode-

mos estar seguros de que nuestro arreglo esté calibrado.
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Longitud de dispersiéon

Para calcular el indice de refracciéon no lineal del material de referencia tenemos pri-
mero que conocer la cintura del haz enfocado. Esta cintura fue calculada con el método
de la navaja descrito en el anexo A. Se coloco la navaja en la distancia focal de la lente. Al
recorrer la navaja en direccién perpendicular al eje 6ptico obtenemos los datos necesarios

para su andlisis ver figura 4.2.

1 o o Datos 1 f'\ o o Derivada de f(x)
‘\KX — Ajuste a f(x) 0.004 / \ | — Aluste Gaussiano ||

o
°
3

2

0.002 / \
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° o

0 20 40 60 80 100 120 140 0 20 40 60 80 100 120 140
X(/l,m) X(/m:)
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Transmitancia normalizada
g
=
&
Il
+
Unidades arbitrarias

Figura 4.2: En (a) se muestran los datos obtenidos y el ajuste a la funcién f(x), en (b) se
presenta el ajuste Gaussiano a la derivada de f(x).

La cintura del haz calculada en el foco de la lente es wy = 17 4= 2um, el error lo

asociamos a la precision con la que encontramos el punto focal de la lente.

Una forma aproximada de saber la cintura del haz Gaussiano enfocado por una lente
es con la aproximacion [86] wg = %, donde f es la distancia focal de nuestra lente,
f = 21lem en nuestro caso, wy, ~ 3mm es el radio del haz sin enfocar. Con A = 800nm
el resultado de esta aproximacion es wy = 17.78um, esta cantidad es muy parecida a

nuestra estimacion de wy con el método de la navaja.

Con el calculo de la cintura podemos entonces calcular la longitud de difraccion:

2
TW

%= entonces 2o = 1.2+ 0.2mm (4.1)

Calibraci6én del arreglo

El material de referencia usado méas frecuentemente es el disulfuro de carbono (C'S,),

porque presenta buena respuesta no lineal y es de facil adquisicion, ademas de ser trans-
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parente a longitudes de onda superiores a 450 nm. En |65] se listan un grupo de materiales
que pueden servir como muestras de referencia para la medicion de indice de refraccién

no lineal.

Se llen6 una cubeta de cuarzo de 1 mm de espesor con disulfuro de carbono, se midi6
la potencia promedio antes de la muestra con un medidor de potencia, la cual fue de
38uWW. Con una estimacién de duracion del pulso de 7 = 80 fs, con A = 800nm, con una
taza de repeticion de 1kHz obtenemos una intensidad de Iy = 50GW/cm?. La abertura

fue S = 0.30, es decir el diafragma transmitia solo el 30 % de la luz que incidia en él.

De la medicion a abertura cerrada obtenemos los datos expuestos en la figura 4.3, de
la forma de la transmitancia podemos inferir que ny > 0. Para calcular el cambio de fase
que causa la muestra de disulfuro de carbono, primero normalizamos la trasnmitancia y

hacemos un ajuste tedrico a la funcion (ver seccion 3.3):

4x
T=l-ormrn~® (42)

Del ajuste podemos rescatar la diferencia de transmitancia A¢. Para el disulfuro de

carbono encontramos que A¢ = 0.82 + 0.07.

Curva z-scan CS,

:|o o Datos

1.15} 3| == Ajuste|]

110k Ly =50GW/em?
n,=1.9 le’ls em? /W
1.05 1

1.00

Transmitancia normalizada

0.80 I I I

Figura 4.3: Transmitancia normalizada y ajuste tedrico Z-scan abetura cerrada, muestra
de disulfuro de carbono.

El indice de refraccién no lineal del disulfuro de carbono calculado es ny = 1.9 £
0.8 x 107"9m?/W. De acuerdo a las referencias [46,66-69|, donde se calcula el indice
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de refraccion con pardmetros similares a los usados en este trabajo, en la tabla 4.1 se
muestran los calculos en las referencias citadas. El céalculo presentado es aceptable. Las
propiedades 6pticas no lineales de la celda de cuarzo son despreciables por lo que no hay

contribucion de ellas en nuestros calculos [70].

Tabla 4.1: Calculos de indice de refraccién no lineal de disulfuro de carbono.

. Caracteristicas
Referencia : no(1079m /W)
experimentales
X = 800nm I = 9GW/cm? 7 = 100fs
[46] f=80MHz zy = 2.45mm 2.11
A = 800nm I = 50GW/cm?
[66] 7=110fs f = 20H= 3.1
wo = 0.5 — 1.6mm
A =795nm I = 60GW/cm?
[67] 7=110fs f = 10Hz wo = 28um 3.0
X\ = 800nm I = 38GW/cm?
[68] T =120fs wo = 33um 3.1
A = 1054nm I = 30GW/cm?
[69] T=475fs f = 1Hz 3.0
Este trabajo A =800nm I = 50GW/ecm? 7 =80fs 1.9

f=1kHz wo = 17Tum

También se realizd Z-scan de abertura abierta con la muestra de disulfuro de carbono,
con los mismos parametros que abertura cerrada, la grafica expuesta en la figura 4.4
representa la respuesta para abertuta abierta, se ha reportado que a estos parametros las
perdidas obtenidas en el trazo de Z-scan son debidas a esparcimiento Raman estimulado
y esparcimiento Rayleigh-wing estimulado [68]. Por lo que su coeficiente de absorciéon no
lineal no solo tiene contribuciones de absorciéon no lineal sino de otros efectos 6pticos
no lineales de tercer orden. Al ajustar los datos experimentales recabados a la ecuacién
(3.20) para obtener gy, podemos entonces calcular § que resulta del orden de f = 2.9 +

0.3 x 107 3m/W. Este célculo obtenido es del orden que los reportados en |66].
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Figura 4.4: Transmitancia normalizada y ajuste tedrico Z-scan abertura abierta, muestra
de disulfuro de carbono.

Debido a las caracteristicas de nuestro experimento y al trabajo de investigador alre-
dedor de las respuestas 6pticas no lineales del disulfuro de carbono, podemos afirmar que
la respuesta no lineal Optica en este experimento es puramente electronica. El fenémeno
de polarizaciéon electronica es el causante del cambio en el indice de refraccion, el cual
se refleja como autoenfocamiento en el arreglo Z-scan abertura cerrada, que nos permite
calcular no. Para el arreglo Z-scan de abertura abierta, el cual nos permite calcular (3,
ademas de la contribucion de polarizacion electréonica pueden existen otros efectos no
lineales 6pticos de tercer orden, que contribuyen al célculo de f.

Los calculos presentados en este trabajo para el indice de refracciéon no lineal y el
coeficiente de absorcion no lineal del disulfuro de carbono ratifican la calibracion del
experimento. Podemos concluir que podemos implementar la técnica Z-scan para medir
indices de refracciéon no lineal y coeficiente de absorcion; recalcamos que Z-scan es una
técnica que permite con gran habilidad la toma de datos, ademéas que la técnica se puede
aplicar a materiales solidos, liquidos y gases obteniendo resultados de gran precision.
Podemos entonces aplicar esta técnica a una gama de nuevos materiales foténicos, en
este sentido, caracterizaremos una serie de vidrios a base de telurio con gran potencial

de aplicaciones discutidas anteriormente.

Vidrios de Telurio

Las diferentes muestras de vidrios de telurio que se midieron se presentan en la tabla
4.2.
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Tabla 4.2: Composicion de los vidrios utilizados con diferentes concentraciones de 6xido
de bismuto y 6xido de niobio.

Vidrio TeOQ MgO LIQO Bi203 Nbg O5

TML 70 20 10 - -
TMLBI1 70 15 10 5 -
TMLB2 70 10 10 10 -
TMLB3 70 5 10 15 -
TMLN1 70 15 10 - 5
TMLN?2 70 10 10 - 10
TMLN3 70 5 10 - 15

El objetivo principal es encontrar una relaciéon entre la concentracion de los dopantes
Bi;O3 v NbyOj5 v las propiedades no lineales que éstos inducen en los vidrios. Como se
dijo en el capitulo 2, se ha reportado que el ¢éxido de bismuto y el 6xido de niobio incre-

mentan las propiedades no lineales de los vidrios.

Para poder medir el indice de refracciéon no lineal y la absorcion no lineal las mues-
tras deben ser pulidas, en el capitulo 2 se mencion6 este pulido. Hay dos dificultades
importantes que se tienen que tener en cuenta al hacer la medicion, la primera es la
alineacion, una mala alineacién en la muestra puede provocar que el haz se desvie de su
trayectoria; la segunda es el reflejo de las muestras, al tener un alto indice de refraccion
lineal ng ~ 1.9 [46], este hecho hace que se incremente la reflexién a diferencia de un
vidrio tradicional. Esta reflexion puede causar un efecto de tipo interferometro Fabry-
Perot, provocando que varie la irradiancia en la muestra alterando la medicion de ns [71].
La transmitancia medida en las muestras es aproximadamente 80 %, por lo que hay un
error en la medicion de la potencia que incide a la muestra producido por perdidas por

reflexion, este error no es despreciable.

Se midi6 la transmitancia para cada muestra a abertura abierta y cerrada, a Iy =
25 GW/em? y el valor de la abertura S = 0.34. Las graficas de los datos experimentales
para np y los ajustes se presentan en la figura 4.5, los datos y los ajustes para [ se

presentan en la figura 4.6. Los resultados para ny y 3 se presentan en la tabla 4.3.
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Figura 4.5: Conjunto de datos y ajustes de ns para los diferentes vidrios.
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Figura 4.6: Conjunto de datos y ajustes de [ para los difirentes vidrios.

43



Tabla 4.3: Resultados obtenidos para no y [ para las diferentes muestras de vidrios
dopados.

Vidrio no 10719420 %m? /W] B[10713 £ 20 %m /W]
TML 2.0 0.6

TMLB1 2.0 8.6

TMLB2 2.3 10.7

TMLB3 2.7 4.9

TMLN1 1.5 4.6

TMLN2 2.0 3.2

TMLN3 1.9 9.3

Para comparar entre las propiedades 6pticas lineales y las no lineales se midi6 el indice
de refraccion de la serie de vidrios de bismuto, esto dibido a que solo esta serie presenta
un incremento en el indice de refraccion no lineal. La regla de Miller, es una regla semi-
empirica que establece una relacion entre la susceptibilidad lineal y la no lineal, es decir
si la susceptibilidad lineal de un material es grande, la susceptibilidad no lineal lo sera
también [45]. Aunque esta es una regla muy util para estimar propiedades no lineales no

se cumple en todos los materiales.

El indice de refraccion lineal de los vidrios de la serie del bismuto se expone en la tabla
4.4. El comportamiento lineal muestra un aumento mientras se aumenta la concentraciéon
de bismuto en la muestra, pero este aumento en el indice de refracciéon lineal no es

proporcional al aumento en el indice de refraccién no lineal.

Tabla 4.4: Indice de refraccion lineal para la serie del bismuto medido con el método de
acoplamiento de prisma a 632nm. El vidrio TMLB1 no se midi6 debido a dificultades con
la muestra.

Vidrio o
TML 1.971

TMLB2 2.068

TMLB3 2.076

En el capitulo 2 se mencion6 que se ha encontrado que al agregar oxido de bismuto
y oxido de niobio el indice de refracciéon no lineal el los vidrios aumenta. En nuestros
resultados ve una tendencia clara respecto a esta afirmaciéon en los vidrios compuestos de
Bi,O3 (TMLB1,TMLB2,TMLB3, ver figura 4.7). Ademas mientras mayor es la concen-

tracion de este o6xido, el indice de refracciéon no lineal es mas grande.
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Figura 4.7: Transmitancia para vidrios con variaciones en concentracion de oxido de
bismuto, Z-scan abertura abierta y cerrada.

Un fenomeno diferente ocurre con los vidrios dopados con NbyO5 (TMLN1, TMLN2, TMLN3)
donde los resultados muestran que no hay un cambio considerable en el indice de refrac-

cion no lineal, inclusive no se nota el cambio a la mayor concentracion de este vidrio.

Una de las causas del aumento en el indice de refraccion no lineal de los vidrios con
oxido de bismuto se le atribuye a que el bismuto presenta un radio i6bnico menor que el
magnesio (recordamos que el 6xido de magnesio es reemplazado por 6xido de bismuto
o niobio en la composicion del vidrio), esto provoca que en un volumen fijo existira un
mayor niumero de moléculas de 6xido de bismuto respecto a las 6xido de magnesio, por
lo que la contribucién a la polarizaciéon no lineal aumenta. Esta diferencia entre propie-
dades opticas no lineales provocada por la longitud de radio iénico, se puede apreciar
comparando las propiedades no lineales observadas en los vidrios de telurio respecto a los
vidrios de silicio, donde el radio i6nico del telurio es significativamente mayor que el del

silicio, como sabemos los vidrios de telurio presentan mejores caracteristicas no lineales.

En cambié el radio i6nico del niobio es incluso mayor que el del magnesio con lo que
no se distinguié una contribucion a indice de refraccién no lineal. Aunque los vidrios
dopados con niobio estudiados no presentan una mejora en el indice de refracciéon no
lineal, no se debe de dejar de lado el estudio de vidrios que contienen niobio, en [72]
se presentan vidrios de telurio con diferentes compuestos, estos vidrios incrementan su

indice de refraccion con el incremento de NbyQOs.

Otra propiedad interesante de los 6xidos estudiados es la polarizabilidad de la mo-
lécula, como sabemos éste provoca que las propiedades Opticas lineales y no lineales de
los materiales sean mayores. Los ¢xidos de bismuto y de niobio presentan altas polariza-

bilidades respecto a otros oxidos |73, 74|. Esta caracteristica puede ser muy interesante
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porque comparada con la respuesta electronica del material, la respuesta debida a la
orientacion molecular es dos ordenes de magnitud mayor, esto aunado con una molécula
altamente polarizable, podria llevar a coeficientes no lineales altos. El tiempo de respues-
ta del mecanismo de orientacién molecular, que puede inducir un cambio en el indice de
refraccion, es del orden de picosegundos [10, pp 211]. Recordando que el ancho del pulso
usado en este trabajo es del orden de femtosegundos, queda por entendido que no hay
contribucion debido a la orientacién molecular. Para que efectos de orientaciéon molecular
intervengan en el cambio en el indice de refracciéon no lineal es necesario un laser con
ancho de pulso més largo, del orden de picosegundos, aunque en este orden de ancho de

pulso empiezan a haber contribuciones por efectos térmicos [75].

Cristalizacién en vidrios de telurio

Otro punto de interés en el trabajo se basa en el crecimiento de microcristales por
tratamiento térmico en los vidrios de telurio estudiados. Se ha encontrado que el creci-
miento de cristales en vidrios mejora algunas de sus propiedades opticas [76,77], también
se han estudiado vidrios compuestos con 6xidos de bismuto y niobio los cuales favorecen
el crecimiento de microcristales |78,79]. Se hizo un tratamiento térmico a nuestros vidrios
con la finalidad de crecer microcristales en ellos y comparar sus propiedades 6pticas antes

y después de la cristalizacion.

Para el crecimiento de los microcristales dentro de la estructura amorfa del vidrio, se
procedié a hacer un tratamiento térmico al vidrio TMLB2, el tratamiento se realizo alre-
dedor de la temperatura de cristalizacion [81]. Para comprobar el crecimiento de cristales
en el vidrio se someti6 la muestra a Difracciéon de Rayos-x en el Difractometro de Rayos
X (Modelo D2 PHASER, Bruker), equipo existente en el CIO.

La grafica (a) de la figura 4.8 exhibe la naturaleza amorfa del vidrio, esta grafica
es el resultado de la difraccion de rayos-x del vidrio sin ningtan tratamiento térmico. La
grafica (b) de la figura 4.8 muestra el mismo resultado después de un tratamiento térmico
a 305°C durante 22 horas, el crecimiento de cristales en la muestra empieza a manifes-
tarse. Con un tratamiento de 310°C durante 22 horas, se observa con claridad estructura
cristalina en el vidrio ver figura 4.8 (c). En [79] se encuentra un estudio detallado de la

cristalizacion en vidrios de telurio y oxido de bismuto.
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Figura 4.8: Difraccion de rayos-X (XRD) para el vidrio TMLB2. Se hace evidente el
crecimiento de estructuras cristalinas en los vidrios. (a) vidrio sin tratamiento térmico,
(b) tratamiento témico 302°C 22 h, (c) tratamiento 310°C 22h, (d) corte transversal del
vidrio tratamiento térmico 310°C 22h.

Al hacer el tratamiento térmico con el vidrio se presentaron algunas dificultades.
Un inconveniente fue la deformacion del vidrio que se presenté después de aplicar el
tratamiento térmico; esto debido a tratar al vidrio a una temperatura superior a la
optima, esta deformacion es importante si el vidrio se somete a el tratamiento térmico
estando pulido, pues el pulido se perdera. Otra dificultad fue que los cristales crecian
solo en la superficie del vidrio, la muestra que presentaba estructura cristalina ver figura
4.8 (c), se corto transversalmente y se le realizo difraccion de rayos-x, el resultado fue
la grafica (d) de la figura 4.8. Esto indica que solo crecieron cristales en la superficie del
vidrio. Por estas dificultades no fue posible la mediciéon por Z-scan de las propiedades
no lineales de los vidrios. Estas mediciones pueden ser realizadas en trabajos posteriores
utilizando la técnica denominada como frozen sorbet. En este método la fase cristalina y
la cristalinidad puede ser controlada adecuadamente. De hecho, este mismo problema ha
sido reportado por algunos autores donde la fase cristalina solo es formada en la superficie
siguiendo el procedimiento tipico de cristalizacion. Sin embargo utilizando la técnica del
frosen sorbet fue posible obtener la fase cristalina requerida libre de deformacion [80].

Antes de la medicion de las propiedades Opticas no lineales de nuestros vidrios de
Telurio se realizo un analisis sobre el pulido de las muestras. Debido a que el pulido es un
parametro importante para la mediciéon y en la literatura no se describe completamente,

es necesario hacer una descripcion de este.
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Se trabajo con dos tipos de pulido de muestras, el primero es un método riguroso
en el que los parametros de pulido son trabajados cuidadosamente, ademéas de procurar
evitar el esparcimiento en las caras, hay otros parametros que afectan en la medicion
estos son: planicidad, grosor y paralelismo. Un mal cuidado de estos parametros provoca
que el haz se desvie de su trayectoria. La calidad del pulido se puede considerar como
calidad estandar”. Dependiendo de las condiciones de los vidrios este tratamiento puede

tardar semanas en ser terminado.

El otro tipo de pulido tiene la ventaja de ser rapido, pero la superficie del vidrio pre-
senta imperfecciones, tales como ralladuras o muescas. Este pulido puede ser terminado

en uno o varios dias, dependiendo de las caracteristicas de la muestra.

Se realizaron las medidas de Z-scan con los dos tipos de pulido para el mismo vidrio
TMLNZ2 para comprobar si el pulido rapido es ttil. Se encontrd que en Z-scan a abertura
cerrada es posible medir el indice de refraccién no lineal de la muestra con el pulido rapido
y las mediciones coinciden con la muestra con pulido estandar, sin embargo se presentan
diferentes complicaciones en la medicién. Debido a que la superficie de la muestra es
irregular el trazo Z-scan se distorsionaba al cambiar la posicién en que el haz incidia en
la muestra. También al hacer el barrido sobre el eje 6ptico la transmitancia varia incluso
cuando no hay efectos no lineales presentes (cuando la muestra no esta en la vecindad
del foco), también se pueden obtener diferentes mediciones dependiendo de la zona en
que el haz incide en la muestra, al realizar el Z-scan se obtuvieron desde senales muy
malas hasta considerablemente buenas ver figura 4.9, esto por la inhomogeneidad de la

superficie en el pulido, esto afecta a la reproducibilidad del experimento.

“http: //www.edmundoptics.com /resources /application-notes /optics /understanding-surface-quality-
specifications/ Fecha de consulta 06/10,/16
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Figura 4.9: Trazos Z-scan abertura cerrada. (a) pulido estandar, el trazo es adecuado
para su analisis, (b) pulido rapido, el trazo no es tan claro como el 6ptimo pero se pude
analizar aun, (c¢) pulido rapido diferente zona, la sefial no se puede analizar.

Al realizar las medicion de absorcion no lineal (Z-scan abertura abierta), se encontrd
que los calculos de la absorcion para la muestra con pulido rapido no coinciden con
los calculos para la muestra con el pulido estandar, esto se debe a que hay efectos de
esparcimiento y reflexion no deseados debido a la irregularidad del pulido. Por lo tanto
se considera que el pulido rapido no es adecuado para medir las propiedades 6pticas no

lineales via Z-scan.
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Capitulo 5
Conclusiones y perspectivas

En este trabajo se conformé el arreglo experimental Z-scan necesario para medir in-
dice de refraccion no lineal y coeficiente de absorcion no lineal. La adquisicion de las
medidas estd automatizada con el control remoto de la plataforma translacional y el os-

ciloscopio via una version nueva del programa de adquisiciéon de datos hecha en PYTHON.

Se calibr¢ el arreglo Z-scan midiendo el indice de refraccion no lineal y el coeficiente de
absorcién con una muestra comunmente utilizada como referencia. El solvente utilizado,
disulfuro de carbono CS,, obteniendo medidas que estan de acuerdo a lo que en trabajos

pasados se reporta, comprobando asi la calibracion del arreglo.

Se midieron las propiedades de vidrios de telurio con composicion de 70T eOq — (20 —
)M gO — 10LisO — xBiyO3 y 70TeOy — (20 — )M gO — 10LisO — xNbyO5 variando
las concentraciones de ¢xido de niobio Nby,O5 y de 6xido de bismuto Bi,Os en rangos
del 5% a 15% La muestra que presenta mejor respuesta no lineal optica de tercer or-
den es la que contiene mas concentracion de éxido de bismuto, el indice de refraccion
no lineal y en coeficiente de absorcién no lineal encontrado para esta muestra fueron
ny = 2.7 x 107m2 /W, 8 = 4.9 x 10713m/W. Se encontré que a mayores concentracio-
nes de bismuto la respuesta 6ptica no lineal es mayor, esto se cree que es debido al radio
ionico del bismuto que es menor al del magnesio aumentando asi el numero de dipolos
por unidad de volumen. No se encontr6 una diferencia significativa entre la respuesta
no lineal 6ptica para diferentes concentraciones de niobio. Se piensa que la respuesta no
lineal provocada por el 6xido de niobio es de la misma magnitud que la respuesta no
lineal provocada por el 6xido de magnesio. Sin embargo en la literatura se muestra que

el oxido de niobio presenta mayor estabilidad vitrea para el diseno de un compuesto.

La necesidad de pulido de las muestras para la caracterizaciéon de ellas por Z-scan

20



hace que la calidad del pulido se convierta en una variable importante. Se analizaron 2
tipos de pulido, un pulido de buena calidad (pulido estandar) y un pulido rapido pero de
mala calidad. Se concluyo que aunque se pueden rescatar los fenémenos no lineales en las
muestras de pulido rapido, es posible que no se esté midiendo con certeza el fenémeno
deseado. Por eso es conveniente un pulido de mejor calidad, como trabajo siguiente se

propone un estudio cuantitativo del pulido.

También se realizé un trabajo cualitativo sobre el crecimiento de cristales en las mues-
tras vitreas, la difraccion de rayos-X demuestra el crecimiento de estructuras cristalinas
en los vidrios, para trabajo futuro se espera encontrar, como es que la estructura crista-

lina en el vidrio altera las propiedades 6pticas no lineales y lineales.

Un trabajo futuro es la caracterizacion completa de los vidrios de telurio, esto significa
calcular su indice de refraccion lineal, asi como calcular la susceptibilidad de tercer orden,
para esto se pueden incluir algunas mediciones més, por ejemplo se les puede someter
a las muestras a espectroscopia Raman. Con otros experimentos se puede comprobar la
posibilidad de que el vidrio pueda ser utilizado en alguna aplicacion préctica, tal como

interruptor 6ptico o en fibra 6ptica.
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Apéndice A
Método de la navaja

El método de la navaja es una técnica utilizada para medir la cintura de un haz Gaus-
siano en un punto sobre su eje de propagacion. Es un método simple y de facil implemen-
tacion. Comparado con otros métodos de medicion del tamano del haz laser (medicion
con camara CCD, medicion de tamano de dafio de spot enfocado en una lamina metéalica),
el método de la navaja tiene la ventaja de que el detector no se coloca en donde se desea
medir el spot del haz. Esto es un importante atributo en casos donde se pretende medir
cinturas muy pequenas o haces laser de alta intensidad donde el detector se danaria en el
proceso de medicion. Por ejemplo en [82] se mide el tamano del spot causando dafio sobre

una placa de metal y calculando a partir del tamano del dano causado el tamano del spot.

La idea general del método es obstruir gradualmente el perfil transversal del haz Gaus-
siano y medir el cambio en la transmitancia provocada por esta obstruccion. Si el haz
medido es Gaussiano la transmitancia encontrada serd entonces la integral de la funciéon

Gaussiana en el plano transversal del haz ver figura A.1.

Detector

Laser Lente

X

Navaja "
[, R L

Vista transversal

Figura A.1: Arreglo método de la navaja, la navaja recorre el eje x desde —oo hasta oo
para bloquear el haz laser.
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Entonces vamos a suponer un perfil de intensidad transversal Gaussiano, propagan-

dose en la direccion del eje z que escribiremos como:

2z

G(x,y) = e 0 | (A1)

donde r = \/(z — 29)2 + (y — 10)? ¥ o ¥ Yo son las coordenadas del centro del perfil del
haz [83]. El corte gradual del haz estara dado en la direccion x o y, la direccion del corte
para estas dos coordenadas es indistinta ya que un haz Gaussiano ideal presenta simetria
radial. I es la intensidad maxima del haz transversalmente. En este caso estamos consi-
derando la forma del haz s6lo en un punto de su propagacion en z, es decir para longitud
z(i) dada la forma del haz serd G(z,y). Ademés wy es el radio al cual G(z,y) = Iy es

decir la distancia del centro del haz al punto donde la intensidad decae % veces.

Dado que el haz idealmente es simétrico radialmente entonces es posible analizar el
haz solo en una direccién. En este trabajo utilizaremos x como la direcciéon de obstruccion
de la navaja. En general estamos considerando que el area con la que se obstruye el haz
es mucho mayor que el spot de haz, por lo que al obstruir el haz se mapea la intensidad
en cada punto de x, desde que la intensidad en el detector es cero hasta un distancia x; y
en y se obstruye completamente el haz. Entonce vamos a considerar que la transmitancia

que mediremos es:

00 Ty
rw) = [ [ Glaydsdy (4.2)
dado que:

00 _(y—yo)2
/ e 0 dy=woT, (A.3)

o0

entonces la transmitancia es:

(z—q)?

Ty
T(xb)zfowoﬁ/ e o du, (A.4)

La idea de la medicién es barrer la navaja hasta una distancia x;, — oo es decir una
distancia a la que nuestro detector no registre senal del haz; esto nos permite obtener
una gréafica de la transmitancia del haz contra la distancia = recorrida desde —oo hasta

0o. Es conveniente trabajar ahora con la transmitancia normalizada dada como:

(x—z

Zp 00)?
Tz,) S / e o dr. (A.5)
T(x=—-00) wo/T J_o

Por otra parte tenemos que la distribucion normal estandar esta dada por [84]:

T (xp) =
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N(t) = # / D (A.6)

Notamos que la transmitancia se puede reescribir en términos de la distribucién nor-
mal al comparar entre (A.4) y (A.6) haciendo el cambio de variable 3¢ = (m;—io)

Sabemos también que la funcién normal se puede expresar como la funcion de error

complementaria de la siguiente manera:

N(t) = %er fe (\_/—9 | (A7)

Recordando que la finalidad del método es conocer el parametro wy relacionado con la
cintura del haz, podemos ahora a través de una serie de datos experimentales conocer
el pardmetro wy que esta relacionado con la cintura del haz. Hay diferentes maneras de

encontrar wy, a continuacioén se explican algunas de ellas.

Un camino posible es evaluar la funcion de error o la funciéon normal en dos posiciones
sobre x para encontrar los puntos a los cuales tenemos €l 90 % y el 10 % de la transmitan-
cia, correspondiente a ercf(t) = 0.9 y ercf(t) = 0.1, debido a que la funcion de error es
bien conocida estos dos valores los podemos obtener de la literatura. Entonces se puede

demostrar que [85]:

Wy ~ 0.103(3310% — .’L’go%). (AS)

Otra manera de obtener wg es recobrando la funciéon de error a través de los datos
exerimentales por medio de un ajuste de minimos cuadrados. Este método sirve para en-
contrar la curva que mejor se ajusta a un conjunto de datos experimentales minimizando
la suma de los errores al cuadrado. Este camino para encontrar wg es mas practico para
nuestro experimento debido a que la adquisicion de datos esta automatizada permitién-
donos digitalizar los datos para su anélisis. Esto es relativamente sencillo utilizando un
software de analisis de datos, es este trabajo se utilizo6 PYTHON;, lenguaje de programa-

cion 1til para el manejo de datos y ajuste de funciones.
Para simplificar el ajuste vamos a proceder de la manera similar a [83|, tomando una
aproximaciéon analitica a la distribucién normal de la forma:

1

flz) = [EWeE (A.9)

donde P(x) = .7 a;z' es un polinomio de grado m, al encontrar los coeficientes a; por
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analisis de minimos cuadrados y comparar la funcion f con la funcién transmitancia po-

demos encontrar la cintura del haz laser buscada.

Se puede demostrar que al derivar la funcion normal (o error dado que la transmi-
tancia se puede representar con cualquiera de ellas) obtenemos la relacion Gaussiana que
representa el perfil transversal del haz (ecuacion A.1). Para hacer el célculo de la cintura
del haz se opt6 por derivar el ajuste propuesto con la ecuacion (A.9) para reconstruir el
perfil, esto nos da un conjunto de datos que podemos ahora ajustar correctamente a una
funcion Gaussiana y obtener de esto la cintura del haz buscada. Se eligi6 este camino

debido a que el software usado nos permite un analisis rdpido y no tan laborioso.

Recordando que wy es el radio del perfil transversal ya sea en el eje x 0 en y al cual
la intensidad del spot decae é veces la intensidad maxima. Vamos a tomar el perfil de
intensidad de la ecuacion (A.1) en una sola direccién, entonces le suponemos a G(z) el

siguiente valor:

22

1 i
G(x) = IOE = Ipe “0, (A.10)

Al hacer algo de algebra encontramos dos puntos en los que G(z) = IU%, al restar

estas dos distancias en x encontramos:

1
FW - = 2wy, (A.11)
€
FWi2 = 2v/ 2wy, (A.12)
(&
FWHM = 2+/In(2)w. (A.13)

Estas ecuaciones son convenciones utilizadas para presentar el tamano de perfiles laser,
la ecuacion (A.11) demuestra que wy es el radio del haz o cintura descrita anteriormente,
las ecuaciones (A.12) y (A.13) se pueden obtener de una manera similar. Por lo tanto si

encontramos wqy podemos calcular la cintura del haz en sus diferentes convenciones.

Hasta ahora el método desarrollado sirve para medir la cintura del haz en algtin pun-
to sobre el eje de propagacion (z), este punto puede ser cualquiera, incluso la distancia
focal de un lente al enfocar un haz Gaussiano usando el hecho de que una lente es una
funciéon de fase, es decir la forma Gaussiana del perfil transversal no es alterada por la

lente aunque ésta provoca que el haz converja en el foco.

Como se dijo en la descripcién de Z-scan es importante conocer la cintura del haz en-
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focado por la lente. En nuestro caso el pulso laser puede alcanzar intensidades del orden
de 10"W/em? al enfocarlo en un radio de 100um a causa de esto se tiene que recurrir al

calculo de la cintura enfocado y no a la medicion directa.

Para calcular la cintura del haz en el punto focal de la lente vamos a usar la funcién
que describe la propagacion de un haz Gaussiano a lo largo del eje de propagacion esto
es [86]:

w(z) = wor |1 + (i)Q, (A.14)

20

Donde w(z) es la cintura del haz en funcion de z, wy es la cintura del haz en z = 0
y 20 = Wng es la longitud de difraccion o longitud de Rayleigh con A la longitud de onda

del laser.
Para este caso el parametro que nos interesa conocer es wy, el camino que se sigui6

fue encontrar la cintura del haz Gaussiano a diferentes distancias z de la distancia focal,

después se ajustd con minimos cuadrados la ecuacion (A.14) y asi obtenemos wy.
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Apéndice B

Codigo de control y adquisicion de

datos

En general la funcion del programa es controlar el osciloscopio y la plataforma, para
la adquisiciéon de datos experimentales del arreglo de Z-scan. El programa controla la
plataforma para que se mueva en pasos de 200 micras de longitud, asi es como se da el
barrido en el eje z, eje de propagacion del haz. A cada paso que da la plataforma, el pro-
grama adquiere la medicion de la senal de los fotodiodos (el que mide la transmitancia y
el que mide la referencia) via el osciloscopio. Asf al final del total de pasos que se ordenan

dar al programa, se obtiene la transmitancia sobre Z.

El programa aqui presentado esta escrito en PYTHON. Utiliza el paquete PyVISA
para el control del osciloscopio, ya sea por puerto Ethernet, RS232, o USB. La plataforma
se controla con un puerto serial, para que el programa acceda al puerto serial, se utiliza
el paquete PySERIAL.

Se utilizo PYTHON como lenguaje de programaciéon, debido a que es libre y ofrece
grandes herramientas cientificas. Ademés del codigo de control y adquisicion de datos,
el andlisis de datos también se realiz6 en PYTHON, esto incluye todos los ajustes, las
graficas y los calculos expuestos en esta tesis. Para dudas o comentarios sobre el programa

o el trabajo en general escribir a (227alan@gmail.com).
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# -x- coding: cp1252 -*-
HHAHHFS RS R HH S HH SR F SRS SRR S R RS
# Codigo de control Z-scan y adquisicidén de datos #

# Alan Bernal Ramirez #
# Versiodn 2 #
# Asesor: Raméon Carriles Jaimes #
# #

HHH A A A A A A A

# Osciloscopio Tektronix TDS3052B
# Plataforma Zaber T-LSR300B, Tamano de micropaso: 0.49609375 um

from visa import =*

import matplotlib.pyplot as plt
import numpy as np

import time

import datetime

import sys

import serial

from pylab import =

import io

import visa

M =1
while M<=100:

#### Funcion para dar instrucciones a la plataforma
def send(inst):
for i in range (6):
ser.write(chr(inst[il]))
return

#### Funcion para recibir respuestas de la plataforma
def receive():
r = [0,0,0,0,0,0]
for i in range (6):
r[il] = ser.read(1)
return r
#### Abriendo el documento donde se adquiriran los datos,
####tel documento llevarad como nombre la fecha
sM=str (M)
fecha=datetime.datetime.now().strftime('%m-%d-%H-%M")
sfecha=str(fecha)
f=open('Medicion %s.txt'%sfecha, 'w")

#### Especificaciones para el puerto serial
ser = serial.Serial()
ser.baudrate = 9600
ser.port = 'COM5’
ser.getTimeout=1
ser.bytesize=serial .EIGHTBITS
ser.parity=serial .PARITY_NONE
ser.stopbits=serial.STOPBITS_ONE
ser.timeout=1
ser.open()



print 'Abriendo puertos’

rm=visa.ResourceManager()
#### Abriendo el puerto Ethernet que conecta el osciloscopio

my_instrument = rm.open_resource("TCPIP::128.181.240.94::INSTR")
#### Para entrada conexidén con USB

#rm=visa.ResourceManager()

#my_instrument = rm.open_resource("USBO::0x0699::0x0367::C061996: :INSTR"}
#### Para conexidn con puerto RS232

#my_instrument = instrument("GPIB1::11::INSTR")

#### Instrucciones para el osciloscopio
my_instrument.write("SELECT:CH1 ON")
my_instrument.write("ACQUIRE:MODE SAMPLE")
my_instrument.write("ACQUIRE:STOPAFTER RUNSTOP")
my_instrument.write("SELECT:CH2 ON")

#### Inicia el movimiento de la plataforma mandandola a "home”
instruccion = [0,1,0,0,0,0]
print "Enviando instruccion: Poner a home”
send(instruccion)
respuesta_c=[2,2,2,2,2,2]
while respuesta_c[2]>0:
instruccion=[0,54,0,0,0,0]
send(instruccion)
respuesta = receive()
for i in range (6):
respuesta_c[i]=(ord(respuestalil))
respuesta=receive()

####E1 programa pregunta el numero de pasos que se
####tiene que mover la plataforma

a=int(raw_input('Cuantos pasos necesitas: "))
for i in range (1,a+2):
ii=i-1
print "paso numero %d ####HHHHHHHHH# S %11
####Moviendo la plataforma a pasos con tamafio especifico
if i<=1:
#instruccion=[0,54,0,0,0,0]
####tInstruccion sirve para establecer cordedada inicial de desplazamiento
instruccion = [0,21,180,224,2,0]

else:
####Tamafo del paso de plataforma, en este caso es de 200 micras
instruccion=[0,21,147,1, 0, 0]

send(instruccion)

respuesta_c=[2,2,2,2,2,2]
while respuesta_c[2]>0:
instruccion=[0,54,0,0,0,0]
send(instruccion)
respuesta = receive()
for x in range (6):
respuesta_c[x]=(ord(respuestalx]))



respuesta=receive()

####tParametros de medicidén del osciloscopio y adquisicion de datos
my_instrument.write("ACQUIRE:STATE ON")

my_instrument.write(”"MEASUREMENT:
my_instrument.write("MEASUREMENT:

my_instrument.write(”"While BUSY?

my_instrument.write("MEASUREMENT:

c=(my_instrument.read())

my_instrument.write(”"MEASUREMENT:
my_instrument.write(”"MEASUREMENT:

my_instrument.write("While BUSY?

my_instrument.write("MEASUREMENT:

ee=(my_instrument.read())

#### Imprimiendo los datos en el archivo
j=i
d=str(j)
ff=(float(c))/(float(ee))
fff=str(ff)

IMMED:TYPE PK2PK™")
IMMED:SOURCE CH1")
keep looping")
IMMED:VALUE?")

IMMED:TYPE PK2PK™")
IMMED:SOURCE CH2")

keep looping")
IMMED:VALUE?")

f.write(d+'\t'+'\t '+str(float(c))+'\t'+'\t'+str(float(ee))+

Nttt HPffE AN ")
print 'medicion:

####Mandar la plataforma a "home”

b=0
while b==0:
b=int(raw_input('iDeseas mandarlo a Home? Si=1, No=0:
if b==1:
instruccion = [0,1,0,0,0,0]
print "Enviando instruccion: "
send(instruccion)
print 'cerrando puerto ETHERNET'
my_instrument.close()
print ’'cerrando puerto Serial’
ser.close()
f.close()
#### Graficar los datos
x0 = []
yo = []

", d, str(float(c)), str(float(ee))

for linex in file('Medicion %s.txt'%sfecha):

linex = linex.split()
x = linex[0]
x@.append(x)

for i in range(len(x@)):
x0[1i]

for liney in file('Medicion %s.txt'%sfecha):

liney = liney.split()
y = liney[1]
y©0.append(y)

for i in range(len(y®)):

)



yo[Li]

plt.plot(x@,y0)
plt.title('Z-scan/Medicion %s'%sM)
plt.xlabel("Z (mm)")
plt.ylabel("Amplitud (Volts)")
grid(True)
plt.savefig('Grafica.png')
plt.show()

####tPara terminar el programa o hacer otra medicion
bbb=0
bbb=int(raw_input('iDeseas Terminar? Si=1, No=0: '))
print '%d'%bbb
if bbb==1:
M=101
else:
M=M+ 1
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