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En esta Memoria se describe el funcionamiento, construccién, puesta a punto y
caracterizacion de un espectrometro infrarrojo por diferencia de frecuencias opticas,
y su aplicacion al estudio espectroscépico de alta resolucion de algunas bandas de

vibracién rotacién de las moléculas de cetena (CH,CO) y metano deuterado (CHD3).

Este trabajo se ha realizado en el Laboratorio de Espectroscopia Laser de la
U.E.L. de Fisica Molecular del Instituto de Estructura de la Materia del Consejo

Superior de Investigaciones Cientificas.

Parte del trabajo se enmarca en el proyecto “Estudio por espectroscopia infra-
rroja de la polucién atmosférica y el efecto invernadero” financiado por el Comité
Conjunto Hispano—Norteamericano para la Cooperacion Cientifica y Técnica, (n°
CCA-8510/008) y se ha realizado en colaboracion con la Molecular Spectroscopy
Division del National Institute of Standards and Technology (antes National Bureau
of Standards) de Gaithersburg, Maryland, E.E.U.U.

A continuacién se describe, de modo muy breve el sistema construido, para

justificar el orden seguido en la redaccion de la Memoria.

Esencialmente el espectrometro se basa en la generacion de radiacién infrarroja
sintonizable mediante la interaccién en un medio pticamente no lineal (un cristal
de Niobato de Litio ~LiNbO3-) de dos radiaciones laser visibles. En las condiciones
adecuadas, esta interaccion genera en el seno del medio no lineal una onda electro-
magnética a la frecuencia diferencia entre las frecuencias de las radiaciones visibles.
Si al menos una de ellas es sintonizable, también lo es la frecuencia infrarroja re-
sultante, constituyendo asi la fuente de emision para un espectrémetro monocanal
sin elementos dispersores, cuya funcion de aparato (resolucién instrumental) es la

resultante de la convolucion de las formas de linea de los laseres incidentes.

El primer espectrémetro de este tipo fue construido en 1974 por Alan S. Pine,
entonces en el Lincoln Laboratory del MIT [1]. Desde entonces se han construi-
do cuatro mas en todo el mundo ademas del aqui desarrollado. En este trabajo el

diseno se ha adaptado a las necesidades concretas y disponibilidades del Laboratorio,
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e incorpora modificaciones y mejoras sobre los otros sistemas, si bien se ha contado

con la experiencia y colaboracién del Dr. Pine.

El trabajo reflejado en esta Memoria, que corresponde al objetivo propuesto para
esta Tesis, se refiere a detalles técnicos de construccion, puesta a punto y prestaciones
del sistema. Se incluyen ademas dos estudios espectroscépicos, llevados a cabo con

el espectrometro construido, como ilustracion de las capacidades del mismo.

La Memoria se ha agrupado en siete capitulos: En el primero de ellos se describe
brevemente el espectrometro que nos propusimos construir, su utilidad, y se exponen

los objetivos del trabajo.

El segundo capitulo comprende una revisién de los tipos de técnicas y estudios
que se llevan a cabo actualmente en espectroscopia infrarroja de alta resolucién.
Pretende situar este trabajo dentro de su area en el momento presente, e ilustrar

qué tipo de experimentos permite abordar y cuales no.

En el tercer capitulo se resumen los fundamentos tedricos de los procesos de
mezcla de frecuencias, dirigidos hacia la obtencion de las expresiones que permitan
verificar la factibilidad del proceso de generacion de la frecuencia diferencia, estimar
su eficacia y también evaluar la influencia de algunos factores experimentales, como

las condiciones de enfoque, la temperatura, etc.

El cuarto capitulo, mas voluminoso, contiene la mayor parte de la informacion
relativa a los elementos que constituyen el espectrémetro. Se ha intentado ordenar
de un modo “progresivo”, describiendo todos los elementos: los laseres visibles y
su estabilizacion en frecuencia, la mezcla de éstos y el enfoque sobre el cristal, el
horno que lo contiene y estabiliza su temperatura, y los elementos que integran
el sistema de deteccién. Los tres ultimos apartados del capitulo se refieren ya al
espectrometro como tal, y describen los sistemas construidos para el control del
barrido en frecuencia y la adquisicién y tratamiento de datos. Se ha hecho especial
hincapié en la estabilizacién en frecuencia del laser de Ar* y el horno y sistema de

control de la temperatura del cristal de LiNbOj, ya que son los elementos a los que
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mas esfuerzo se ha dedidado por ser su correcto funcionamiento determinante de la

capacidad del sistema.

En el capitulo quinto se recogen todas las caracteristicas y condiciones de opera-
cién del espectrémetro, y se detallan los ensayos que se han llevado a cabo para
caracterizar su funcionamiento, que no se han descrito en el capitulo anterior. Se
hace especial énfasis en la calidad de los espectros que es posible obtener. Finalmente

se comentan las posibles vias de mejora.

En el capitulo sexto se recogen los espectros de la cetena y el CHD3, y los
parametros espectroscopicos que ha sido posible extraer de su estudio preliminar.
Las cifras obtenidas permiten refinar algunas constantes obtenidas en otros estudios

llevados a cabo con menor resolucion.

El séptimo capitulo contiene un resumen de los resultados obtenidos en este

trabajo y las conclusiones que de éstos se han extraido.

Se han incluido ademas cinco Apéndices. El primero de ellos trata brevemente la
definicién y el formalismo clasico de la susceptibilidad eléctrica de segundo orden, en
los que se basa parte del desarrollo tedrico del tercer capitulo. Los dos restantes estan
dedicados, respectivamente, a la descripcion de la deteccion éptica heterodina con
modulacién de amplitud y de la espectroscopia de polarizaciéon, que fundamentan
la técnica empleada para la estabilizacion a largo término del laser de Ar*. En el
apéndice D se recogen los esquemas de los circuitos electrénicos mas importantes
que ha sido necesario disefiar y construir para este trabajo: la estabilizacién de
frecuencia del laser de Art, la estabilizacién de temperatura del horno de LiNbQOs3,
y la adquisicién de los datos del barrido de frecuencia del laser de colorante. Estos
circuitos han sido construidos por D. Javier Rodriguez Azafiedo, pero se incluyen
sus esquemas como informacién complementaria, para que la descripcién del sistema
sea completa.

En el apéndice E se incluye una copia de las publicaciones a las que el trabajo
consignado en esta Memoria, ha dado lugar. La primera de ellas corresponde a los

Proceedings del Ninth International Conference on Laser Spectroscopy mantenido en

viil



Bretton Woods (New Hampshire, E.E.U.U.) del 18 al 23 de Junio de 1989. Estan
publicados bajo el titulo Laser Spectroscopy IX por Academic Press. La segunda
publicacion corresponde al Journal of Raman Spectroscopy. Aunque este articulo
esta enfocado hacia la descripcion del espectrometro Raman-Inverso, construido en
el Laboratorio, también se incluye ya que en €l se describe el sistema de estabilizacion
del ldser de Art, y se trata el tema de la precisién y exactitud de la escala de

frecuencia.

La Bibliografia se ha agrupado al final de la Memoria.



Capitulo 1

Objetivos e interés del trabajo



El objetivo de este trabajo es construir, poner a punto y caracterizar un es-
pectrometro infrarrojo en la zona 2.2 a 4.2 um para espectroscopia de absorcion de

alta resolucién en el limite del efecto Doppler.

El espectrémetro se basa en la mezcla de la radiacién de un laser de Art* y de la
de un laser de colorante sintonizable, ambos monomodo y con estabilizacién activa

de la frecuencia, en un cristal épticamente no lineal de LiNbO3 (Niobato de Litio).

La radiacién infrarroja generada a la frecuencia diferencia entre las frecuencias
de las radiaciones visibles es colimada, monocromatica y sintonizable. Su anchura
espectral limita la resolucién instrumental alcanzable, y es la correspondiente a la
de la convolucién de las formas de linea de la emisién de los laseres visibles. Debe
ser mejor que 1 x 10~* ecm™! para poder registrar espectros en el limite de la anchura

Doppler de moléculas ligeras.

El espectrémetro debe barrer de modo continuo y automatico 1 cm™

con una
reproducibilidad mejor que 1072 cm™! en la medida de niimeros de onda. La potencia

infrarroja esperada es del orden de varios pW.

La baja potencia esperada hace que la técnica tenga una aplicacion preferente
en medidas de transmisién, y sea de menor aplicabilidad en otro tipo de estudios
que se basen en la deteccion de energia depositada en el medio. Sin embargo, el
brillo espectral es varios érdenes de magnitud superior al obtenido con las fuentes
convencionales incandescentes de infrarrojo y la potencia 10° — 106 veces superior a
la potencia equivalente de ruido de los detectores infrarrojos, lo que debe permitir

la deteccién de niveles de absorcién menores de un 1%.

Una parte de los elementos integrantes del espectrémetro estan disponibles en
el mercado (laseres, moduladores, detectores ...) Otros, por el contrario, como
el sistema de estabilizacién de la frecuencia del laser de Ar*, el de estabilizacién y
control de la temperatura del cristal de LiNbOg, el sistema de medida de frecuencias
y parte de los de adquisicion y tratamiento de datos no se encuentran comercialmente

disponibles. Por lo tanto, el objetivo general de construccién del espectréometro



contiene el disefio y construccién de tales sistemas como aspectos singularmente

importantes.

La caracterizacion y puesta a punto se concretan en, una vez dispuesto todo el

sistema, medir y optimizar:

— La estabilidad de los laseres visibles, que determinara a su vez la estabilidad

de la senal infrarroja, tanto en frecuencia como en intensidad.
— La anchura espectral de la radiacion infrarroja.
— La eficiencia de conversion en el proceso y la potencia infrarroja obtenida.

— La exactitud y reproducibilidad de la escala de frecuencia de los espectros

obtenidos.

— La relacién sefial/ruido con que se detecta la sefial infrarroja, y la estabili-
dad de la linea base de los espectros que fijaran el limite de sensibilidad del

instrumento.

El interés del trabajo es multiple:

Es una técnica espectroscopica de alta resolucion y, como tal comparte el mismo
interés global que puede tener esta disciplina: Desde el punto de vista de investi-
gacion basica, proporciona datos sobre estados vibrorrotacionales de moléculas en
fase gaseosa. De estos datos (valores muy precisos de frecuencia e intensidad de las
transiciones) pueden obtenerse valores altamente fiables de constantes rotacionales
y vibracionales y, llegar, a menudo, a la obtencion de potenciales intra- e inter-

moleculares.

Desde un punto de vista de investigacion mas aplicada, la espectroscopia de alta
resolucion es una herramienta indispensable en los estudios de Quimica atmosférica
y Astrofisica. La obtencién de datos de laboratorio fiables permite la interpretacion

de otro tipo de medidas realizadas sobre atmodsferas reales y, con ello, facilita el



desarrollo de modelos que permiten estudiar y/o controlar la existencia, distribucién
y evolucién de especies de interés en los procesos atmosféricos, o la identificacion de

nuevas especies de interés astrofisico.

Mas localmente, este trabajo es de gran interés para las lineas de trabajo que
se siguen en la UEI de Fisica Molecular del Instituto de Estructura de la Materia,
del CSIC. En este grupo se realizan trabajos de prediccién, analisis, simulacién e
interpretacion de espectros vib-rotacionales de alta resoluciéon. La disponibilidad del
espectrometro de frecuencia diferencia y su empleo simultaneo con. el espectrometro
Raman Inverso, también construido en la Unidad [2], permitird obtener en el La-
boratorio espectros de alta resolucién y precision, para su analisis o interpretacion, y
la verificacion de modelos tedricos basados en Hamiltonianos desarrollados al efecto.
Ello eliminara la necesidad de recurrir a fuentes, generalmente localizadas en el
extranjero, y permitira una interaccion mucho mas eficaz entre el trabajo tedrico y

experimental llevado a cabo en la Unidad.

Ademds, recientemente, se han iniciado lineas de investigacion encaminadas a
estudios de especies inestables: radicales e iones moleculares y complejos débilmen-
te ligados, formados en descargas eléctricas y/o expansiones a vacio. El hecho de
que la radiacion infrarroja se emita en un haz colimado con todas las caracteristicas
de un laser, hace la técnica especialmente adecuada para estudios en las células de
descarga con multipasos incorporados en los que se formaran los radicales e iones
moleculares. Por el contrario, la baja concentracion de especies inherente a los haces
moleculares hace que las medidas de transmision no sean las mas adecuadas para
llevar a cabo estudios espectroscopicos en el haz. No obstante si son factibles en
la zona no colimada de la expansidn, si se emplean multipasos, siendo entonces de
gran utilidad la pequena anchura espectral de la emision para explotar la reduccion

parcial del efecto Doppler que se produce en esta zona del haz.

Como interés aniadido, puede indicarse que la mayor parte del equipo “pesado”
de la instalacién se hallaba ya disponible para la construccién del espectrometro

Raman-Inverso, (ldseres de Art y de colorante, parte de los sistemas de adquisicién



y tratamiento de datos, etc.), lo que ha hecho escasa la cuantia de las inversiones
necesarias. Ademas los sistemas no comerciales, como los de estabilizacién y me-
dida de la frecuencia de los laseres, son comunes a ambos espectrémetros, lo que

rentabiliza doblemente el esfuerzo de su disefio y construccion.

En la actualidad ambos espectrometros funcionan alternativamente: la insercion
de dos espejos permite dirigir los haces a uno u otro experimento, pero, fuera del
contexto de esta Tesis, se estd terminando un disefio que permite el funcionamiento
simultaneo de ambos. De este modo sera posible obtener a la vez el espectro infra-
rrojo y Raman de alta resolucién de la misma muestra, con el consiguiente ahorro
de tiempo, o, lo que es mas interesante, emplear patrones de frecuencia en el IR
para calibrar el espectro Raman, lo que supondra una mejora de casi un orden de
magnitud en la precision de las medidas de frecuencia del espectro Raman. Ello es
debido principalmente a que para la medida de los nimeros de onda en el espectro
Raman se emplea como patron el espectro de absorcién en el visible de la molécula
de I, cuya anchura Doppler es superior a la de las lineas de los patrones que se

emplean en la regién del infrarrojo.






Capitulo 2

Espectroscopia infrarroja de alta
resolucion



2.1 Introduccién. Algunos tipos de estudios

El término “alta resolucién”, aplicado en espectroscopia es un término relativo,
que varia sensiblemente con la zona espectral a la que se refiere, y que dentro de una
misma zona espectral, ha evolucionado enormemente en el transcurso de las tultimas

décadas.

Habitualmente se habla de “alta resolucién”, cuando la resolucion espectral es

del orden de la anchura Doppler de las transiciones de la muestra que se estudia

Av = T7.163 x 107" vy % (anchura total a media altura) (2.1)

donde vy es la frecuencia o el niimero de ondas de la zona espectral de trabajo, T la
temperatura absoluta de la muestra y M la masa (en u.m.a.) atémica o molecular

de la muestra.

Algunas anchuras Doppler tipicas de una molécula ligera (M=50 uma) a tem-

peratura ambiente (300 K) se dan en la Tabla 2.1.

En la zona del infrarrojo, en 1945 (afio de la publicacién del segundo tomo de
Herzberg [3]) un espectro de alta resolucién se consideraba un espectro con una
resolucién instrumental de ~ 1 cm™!, bien por encima del limite marcado por la

anchura Doppler de las lineas.

El perfeccionamiento de las técnicas de construccion de redes y de pulido de
épticas permitia en los afios sesenta una mejora de casi un orden de magnitud,
en la resolucién instrumental alcanzable, y el desarrollo de los espectrometros de
transformada de Fourier ha permitido alcanzar recientemente valores del orden de
0.001 cm™! con instrumentos comerciales y atin menos en determinadas instalaciones
experimentales, ya por debajo del limite Doppler de gran ntimero de moléculas

ligeras.



A v/fem™ Av/cm™!
120 nm 83333 0.15
200 nm 50000 0.09
300 nm 33333 0.06
500 nm 20000 0.035
1000 nm 10000 0.018
3 pm 3333  0.006
5um 2000  0.004
10 pm 1000  0.002
100 pm 100 0.0002

Tabla 2.1: Anchura Doppler de una molécula ligera (M=50 u.m.a.) a 300 K en

distintas zonas espectrales.

Las técnicas de espectroscopia laser comenzaron a desarrollarse casi paralela-
mente al desarrollo o descubrimiento de nuevos tipos de laseres. Desde los primeros
experimentos de Mainman, en 1960 [4] y durante esa década, el potencial de los
laseres como poderosas herramientas para espectroscopia se hizo progresivamente
evidente a resultas de la gran variedad de laseres que se iban descubriendo y de
los nuevos fenémenos que con ellos se ponian de manifiesto. En particular, los tra-
bajos pioneros de Barger y Hall [5] y de Hanes y Dahlstrom [6] en espectroscopia
por debajo del limite Doppler demostraron que era posible llevar a cabo estudios
espectroscopicos con una resolucion sin precedentes: el aumento de resolucion que
lograron con las técnicas sub-Doppler era 2 6 3 6rdenes de magnitud por encima de
la alcanzable con las mejores técnicas disponibles en aquel momento. Estos experi-
mentos se hicieron empleando la coincidencia accidental existente entre la frecuencia
de emision de laseres de He-Ne, sintonizables en una banda muy estrecha, y algunas

transiciones de las moléculas de CHy e 15, respectivamente.

En la década de los 70 se desarrroll6 la espectroscopia infrarroja con laseres de



frecuencia fija, mediante una variedad de técnicas que sintonizaban las frecuencias
de las transiciones moleculares hasta la resonancia con el laser de excitacién. La
espectroscopia Laser—Stark [7], la resonancia magnética laser [8], la doble resonancia
infrarrojo-microondas [9], la espectroscopia a dos fotones [10] y la espectroscopia de
iones por sintonia del efecto Doppler [11], permitieron profundizar enormemente en el
conocimiento de propiedades mecanocuanticas de moléculas, radicales libres e iones
moleculares. En otro sentido, la espectroscopia laser-intracavidad, ha mostrado,
ademas, que mediante técnicas laser es posible lograr una sensiblidad también sin

precedentes.

Desde mediados de los 70, se han desarrollado laseres de infrarrojo sintonizables:
laseres de diodo, de centros de color, o el espectrometro de frecuencia diferencia de

Pine [1], similar al desarrollado en el presente trabajo, etc...

La década de los 80 ha sido la década de la espectroscopia infrarroja con el

empleo de estas fuentes laser de frecuencia sintonizable.

En la figura 2.1, adaptada de una revisién de Pine [12], se muestran varias
técnicas laser de generacion de infrarrojo y la zona espectral que cubren. Los estudios
con resolucion por debajo del limite Doppler son accesibles en el infrarrojo gracias

a la pequena anchura espectral de estos laseres.

Los estudios “sub-Doppler” pueden llevarse a cabo, bien logrando que la di-
reccion de la velocidad de las especies a estudiar tenga una distribucién muy estrecha,
empleando técnicas de haces moleculares [13] (o incluso deteniéndolas literalmente,
en una combinacién de campos electromagnéticos, eléctricos y magnéticos [14]), o
bien empleando técnicas como las espectroscopias de saturacion o doble resonancia,
entre otras. En éstas, las especies deben interaccionar simultaneamente con dos
laseres que se propagan colineales y en direcciones opuestas y sélo las moléculas
con una determinada componente de velocidad en la direccién de propagacién de
los haces, tendran la(s) frecuencia(s) de la(s) transicién(es) desplazada(s) por efecto
Doppler la cantidad necesaria para que pueda producirse la interacciéon con ambos

laseres. En estas técnicas la distribucion de velocidades no se altera, pero sélo se es-
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Figura 2.1: Fuentes sintonizables monocromaticas en infrarrojo.

tudian moléculas pertenecientes a un grupo dentro de la distribucion de velocidades,

lo que también elimina —o reduce- el efecto Doppler.

Obviamente, no todas las técnicas son igualmente adecuadas para el gran nimero
de estudios espectroscopicos que son accesibles. En general debe llegarse a un com-
promiso entre la amplitud de la zona espectral que se desea estudiar, la resolucién
con que se pretende hacer y la relacién senal/ruido necesaria, de modo que el tiempo
necesario para registrar el espectro, o la cantidad de informacién que éste contenga,

no hagan prohibitivo su analisis.

En general puede decirse que las caracteristicas mas importantes a tener en
cuenta para evaluar la aplicabilidad de una técnica de espectroscopia a un determi-
nado tipo de estudio, son la resolucion instrumental, la zona espectral que se desea
cubrir y la potencia o intensidad necesarias para medir el efecto buscado con la
relacién sefial/ruido necesaria (a lo que nos podriamos referir como sensibilidad de

la técnica). Estas caracteristicas suelen no ser independientes unas de otras.

Asi, por ejemplo, en lo que se refiere a técnicas laser, algunas técnicas ultrasen-

sibles como son aquéllas que se basan en la medida de la energia depositada en el
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medio (optogalvanicas, fotoaciisticas, fluorescencia, etc.), necesitan de una fuente
suficientemente energética. Las fuentes capaces de suministrar mas energia se basan
por lo general en laseres pulsados, y éstos, también en general, tienen una calidad
espectral peor, tanto por motivos intrinsecos (la anchura espectral de la radiacién
sera como minimo la de la transformada de Fourier del perfil temporal del pulso,
y cuanto mas corto sea éste, tanto mas ancha sera su transformada') como por
motivos técnicos (mayor inestabilidad y dificultad de construccién de un sistema
de estabilizacién retroalimentado (ver la seccién 4.2)). En cambio los ldseres con
emision continua, de una calidad espectral ordinariamente mucho mejor, tienen una

potencia mucho menor (del orden de 1 W en los casos mas favorables).

Las técnicas sub-Doppler, tanto las basadas en técnicas de haces moleculares,
como las de saturacién o doble resonancia, necesitan de una elevada sensibilidad,
en el primer caso por la bajisima concentracién de especies (~ 10~ torr como valor
tipico [15]) y en el segundo por la necesidad de medir una variacién apreciable de
poblacion en los estados fundamentales. Si bien es posible emplear laseres pulsados
[16] la resolucién instrumental se ve apreciablemente degradada frente al empleo de

laseres menos potentes de onda continua.

En cuanto a cobertura espectral, las fuentes de banda ancha, como los filamentos
tipo Globar empleados en infrarrojo tanto en los espectrometros dispersivos como
en los de transformada de Fourier, tienen una exitancia radiante espectral (potencia
emitida por unidad de area y frecuencia) varios érdenes de magnitud menor que
la mayoria de los laseres, siendo por lo tanto, mucho menor el niimero de fotones
disponibles a una frecuencia determinada, lo que limita también su empleo en me-
didas donde es necesaria una gran sensibilidad. Por el contrario, las fuentes liser
sintonizables en infrarrojo medio tienen un brillo espectral varios érdenes de mag-
nitud mayor, pero la cobertura es, en el mejor de los casos, de unos 2000 cm™,

haciendo imposible emplear la misma fuente, incluso la misma técnica, en toda la

zona del infrarrojo.

1Por ejemplo un pulso gaussiano de 10 ns de duracién proveniente de un liser de Nd YAG con
mecanismo de conmutacion Q de la cavidad tiene un limite por transformada de Fourier de ~ 30
MHz de anchura espectral (0.001 cm™!). Pueden conseguirse pulsos de 100 MW tipicamente
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Figura 2.2: Técnicas de espectroscopia infrarroja de alta resolucién. La linea de

trazos muestra el limite Doppler para una molécula de 50 u.m.a a 295 K.

Ademds de las caracteristicas de cobertura, sensibilidad y resolucién instrumen-
tal, otras circunstancias como las condiciones de operacion, el coste econémico o
la especializacién necesaria de los operadores para emplear la técnica, pueden mar-
car el empleo de una técnica u otra en condiciones donde varias podrian producir

resultados de analoga calidad.

2.2 Técnicas

A continuacién, se hace un breve resumen de las técnicas de espectroscopia in-
frarroja de alta resolucién relacionadas o de caracteristicas comparables a la que se

describe en este trabajo, con la pretensién de mostrar sus capacidades y limitaciones.

En la figura 2.2 se ilustran las técnicas mds en uso, la zona espectral que cubren

y la resolucién instrumental alcanzable con ellas.
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Laseres de diodo (o de semiconductor)

Estos laseres se hallan disponibles comercialmente en la zona de 2.8-30 pum (y
también en la menos interesante, desde el punto de vista espectroscopico 0.8-1.5
pm), y la intensisima investigacién de la que son objeto produce cada poco tiempo
nuevos tipos y con mejores prestaciones. Son empleados en estudios espectroscépicos

de alta resolucién y alta sensibilidad [17]-[20].

Operan generalmente a baja temperatura (8-80 K) en el gap (intervalo libre de
estados) de una unién p-n semiconductora por inversién de la poblacién de electrones
y huecos producida al pasar una corriente eléctrica. La magnitud del gap depende

de la temperatura y del tipo de semiconductor.

Las ventajas de los laseres de diodo son su relativamente bajo precio, facilidad
de operacién, una potencia relativamente alta (~ 10 a 100 mW) y bajo ruido de

amplitud.

Sin embargo, una unidad dada sélo puede sintonizarse en un intervalo de 5 a
10 cm™! de amplitud, variando la corriente de inyeccién. Ademas, esta sintonia no
es continua, sino que sigue una varicién como la de la figura 2.3. Este fenémeno
es debido a que la variacién en la temperatura de operacion afecta con distinta
magnitud al desplazamiento de la curva de ganancia y a la longitud de la cavidad,
por lo que se producen saltos de modo a medida que se sintoniza el laser. La zona
completa entre 2.8 y 30 um (~ 3500 — 330 cm™!) sélo puede cubrirse con un nimero
suficiente de distintos diodos y de distinta composicién (ver la fig. 2.1). Por otro
lado su calidad éptica puede ser impredecible, variando mucho de una unidad a otra

del mismo tipo, haciendo necesario en ocasiones probar varios para dar con uno de
calidad adecuada [21].

La anchura de linea intrinseca de estos laseres es extremadamente pequena (10
KHz <> 3.3 x 1077 ¢cm™!), pero en la practica muestran rapidas oscilaciones en

frecuencia de hasta 100 MHz (0.003 cm™) de amplitud. Estas pueden evitarse colo-
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Figura 2.3: Curva de sintonia tipica de un laser de diodo (de [22]).

cando el diodo en una cavidad externa o realimentandolo con el reflejo de una cavidad
resonante [23], con el consiguiente encarecimiento y el aumento (muy considerable)

de la complejidad del sistema experimental.

Los laseres de diodo se han empleado en estudios de doble resonancia infrarrojo—
infrarrojo [24], espectroscopia en chorros? moleculares [21] y estudios de radicales

libres e iones moleculares [25].

Laseres de centros de color

Operados por primera vez en onda continua por Mollenauer y Olson en 1974
[26], no encontraron aplicacion espectroscopica hasta varios afios después, cuando
se desarrollaron las técnicas para el control preciso de su frecuencia [27]. El diseno
de su cavidad y sistema de control de la frecuencia es muy similar al de los laseres
de colorante. En los laseres de interés espectroscopico, el medio de ganancia es
un cristal de haluro de metal alcalino con defectos puntuales tipo F (del aleman
Farbcenter, Farb = color): una vacante aniénica con un electrén atrapado [28]. Los
distintos tipos de cristales con actividad laser ademas estan dopados con uno o dos
cationes distintos del metal alcalino, vecinos a la vacante aniénica (centros F4 y Fp
respecptivamente) y, pueden ademas perder o incorporar algin electrén. La accién

laser tiene lugar entre niveles que surgen por la interaccién del campo cristalino con

?Del inglés “jet”. Aunque la traduccién al castellano no es muy usual es, a nuestro criterio,
perfectamente adecuada y se empleara en adelante. En este contexto, el chorro es la zona libre,
no colimada, de la expansién de un gas desde un recinto a presion a otro a vacio a través de una
tobera.
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niveles del centro F.

Con distintos cristales puede cubrirse la zona entre 1-4 gm (10000 - 2500 cm™")
con potencias desde 2 a 100 mW. Son, por lo tanto, fuentes adecuadas para ex-
perimentos de espectroscopia sub-Doppler, o en haces y chorros moleculares. Sin
embargo, no son adecuados en toda la region mencionada para espectroscopia de
alta resolucién: en algunos casos la sintonia no es lo suficientemente suave y en
otros los centros muestran una corta vida al “desactivarse” con la propia radiacion
de bombeo (generalmente un laser de Kr* a 647 nm o un laser de colorante (DCM)
bombeado a su vez por otro de Ar*). Los sistemas mds fiables son los F4II de
KCI dopado con Na o K y RbCI dopado con Li, que permiten la operacion, si se
dispone de los tres, en la zona 2.2-3.3 pm (4500-3000 cm™!) (fig. 2.4). Exigen para
su operacion y conservacion temperaturas de N, liquido y vacio en el recinto de la

cavidad del laser.
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Figura 2.4: Rango de sintonia de un laser de centros de color para espectroscopia

de alta resolucién (Burleigh FCL).

La relativamente alta potencia de este laser, junto con un adecuado sistema de
sintonia y estabilizacién de la frecuencia (que es necesario construir [29], ver figura
2.5) hacen de él una muy poderosa herramienta para estudios de alta resolucion y
sensibilidad. Los estudios de transmisién en medios en equilibiro termodinamico
pueden ser llevados a cabo con otro tipo de técnicas, por lo que aqui sélo se men-

cionan estudios llevados a cabo con muy baja concentracion de especies, como en
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Figura 2.5: Sistema de control de la frecuencia de un laser de centros de color. De
la ref. [29].

haces moleculares. Un montaje para espectroscopia en haz molecular basado en la
deteccion de la energia depositada en el medio es p.ej. el puesto a punto en el grupo
de R. Miller [30]. Un haz molecular interacciona con el haz laser en una configuracién
multipaso quasi—-ortogonal. Si las moléculas absorben, son estables y no fluorescen
en los aproximadamente 0.5 ms que tardan en llegar al detector, éste, un bolémetro
de Ge enfriado a temperatura de He liquido, registra la energia vibracional de la
molécula como un aumento de la temperatura del elemento detector, en fase con la
modulacién en amplitud del laser de centros de color. Es posible lograr asi limites

de deteccién de 10° moléculas/(estado cuantico-s).

Por ejemplo el espectro de la tension C-H del CH3F fue obtenido y analizado
por Pine, Fraser y Pliva con un espectréometro de este tipo. Esta banda esta alta-
mente perturbada y su analisis definitivo habia sido imposible incluso a partir de un

espectro registrado con resolucion en el limite Doppler a 87 K [31].

El laser de centros de color se ha aplicado profusamente al estudio de iones
moleculares y radicales libres producidos en una célula de descarga en catodo hueco

([29] y [32] muestran una brillante ilustracién de este tipo de estudios).
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Laseres de CO y CO,

Estos dos tipos de laseres, si bien diferentes en el mecanismo de inversién de
poblacién, son muy similares desde el punto de vista de su modo de operacién y
de las caracteristicas de su espectro de emision: ambos operan sobre transiciones
entre niveles vibracionales y presentan un espectro de emision formado por un gran
numero de lineas, debidas a la estructura fina rotacional, facilmente seleccionables
mediante una red de difraccién que retroalimenta el orden 0 en la cavidad y emite
al exterior el orden 1. Tienen alta potencia (hasta 5 W tipicamente funcionando
monomodo), pero la cobertura espectral es discontinua: el laser de CO tiene mas de
400 lineas para cada isotopémero en la zona 4.8-8.4 um (~ 1200 — 2070 cm™!). El
laser de CO, emite en dos zonas principales: una alrededor de 9.6 pm (1041 cm™)
y otra alrededor de 10.6 ym (943 cm™!) con mas de un centenar de lineas por cada
combinacion isotopica. El laser de CO, puede hacerse sintonizable de modo continuo
aumentando la anchura de las transiciones por ensanchamiento por presion, aunque
para el laser de CO no se ha conseguido un efecto similar. La anchura de linea puede
ser inferior a 25 kHz (8x107° cm™!) si se emplean sistemas de estabilizacién activa

de la frecuencia.

Por ello, muchos de los estudios espectroscopicos con estos laseres son del tipo
de los mencionados al principio de este capitulo en los que se sintoniza la absorcién
de la molécula por efectos Zeeman o Stark, aunque también se han empleado ex-
tensamente en experimentos de doble resonancia infrarrojo-microondas, en los que
la frecuencia infrarroja es fija y la absorcion de un segundo fotén de la zona de

microondas, sintonizable, es la que lleva a la molécula al estado excitado.

Sin embargo, en trabajos mas recientes se genera radiacién infrarroja sintoni-
zable a partir de un ldser de CO 6 CO; mezclandolo en un cristal de CdTe con
radiacion de microondas (~ 20 W) para generar “bandas laterales” a las frecuencias
suma y diferencia de la del laser infrarrojo y la de las microondas, mediante un
proceso no lineal (analogo al de mezcla de frecuencias visibles que se emplea en el

trabajo recogido en esta Memoria). Este método, desarrollado por Bonek y Magerl
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[19] proporciona un método relativamente sencillo de generar radiacién infrarroja
sintonizable de una alta pureza espectral (unos 30 KHz <> 10~° cm™!) con suficiente
potencia (~ 3 mW) para ser empleado en estudios sub-Doppler. La tecnologia
de microondas, muy desarrollada actualmente, permite generar bandas laterales
alejadas hasta 20 GHz (0.3 cm™) de cada linea de emisién. Es necesario no obstante,

recurrir a alguna otra técnica auxiliar si se desea cubrir el “hueco” entre las distintas

lineas del ldser de CO; (~ 1.4 cm™).

Merece la pena comentar aqui algunos experimentos de generacién de infra-
rrojo lejano sintonizable, ya que uno de los métodos mas poderosos consiste en
la generacién de la frecuencia diferencia entre un laser de CO, de frecuencia fija
y otro sintonizable (por ensanchamiento por presién) en un diodo MIM (metal-
insulator-metal)[33]. Es posible cubrir asi el 80% de la zona 0.3-4.5 THz (1-150
cm™') y algunas zonas aisladas hasta 6 THz (200 cm™!). También se han llevado a
cabo experimentos de mezcla de tres frecuencias en este tipo de diodos: dos laseres
de CO; de frecuencia fija (que generan radiacién de infrarrojo lejano) y radiacién
sintonizable de microondas para generar bandas laterales a las frecuencias suma y
diferencia con la radiacion de IR lejano. Se obtienen asi potencias del orden de
~ 500 nW sintonizables entre 10 y 200 cm™!. Aun siendo una potencia realmente
pequeia, su brillo espectral es varios 6rdenes de magnitud superior al de las fuentes

convencionales de banda ancha en el infrarrojo lejano (incandescentes o de vapor de
Hg).

Laseres de desplazamiento Raman

En estos ldseres se emplea el efecto Raman coherente [34]: si la intensidad del
laser incidente es suficientemente grande, induce un cambio de poblacién aprecia-
ble en los niveles que participan en la transicion Raman, y la intensidad de las
lineas Stokes y anti-Stokes también aumenta. Se produce entonces una interaccion
paramétrica entre la radiacién excitatriz y la dispersada, que se acoplan mediante

las moléculas oscilando a la frecuencia del transito vibracional implicado, lo que
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puede resultar en una emision intensa y direccional de la radiacion a las frecuencias

Stokes y anti—Stokes.

En los laseres de spin—flip, la transicién molecular que se emplea es una transicién
de spin electrénico en InSb. El valor de g (constante giromagnética) para este mate-
rial es anormalmente alto (¢ = 50 en lugar del valor ¢ = 2 comin para la mayoria de
los sélidos), y el desdoblamiento Zeeman varia 2.5 cm™!/KGauss, proporcionando

un rango de sintonia de unos 500 cm™’.

Cuando se emplea como laser excitatriz
uno de CO en onda continua, se obtiene radiacién infrarroja sintonizable de modo
continuo y con alta resolucién (anchura de linea menor de 100 KHz <> 3 x 10~°
cm™!) en la zona 1800-2000 cm™! [35]. La primera experiencia de espectroscopia de

saturacién en infrarrojo se llevé a cabo por Patel [36] con un laser de este tipo.

Otros sistemas emplean el efecto Raman coherente desplazando una cantidad
constante la radiacion de un laser sintonizable. Usualmente la fuente excitatriz
es un laser de colorante pulsado y el desplazamiento es producido por la vibracion
fundamental de la molécula de H, a 4180 cm™!. Se producen desplazamientos Raman
de 1°, 2° y tercer orden, es decir, 1, 2 6 3 veces esta cantidad, desplazando la
frecuencia hasta el infrarrojo medio y proximo. No obstante, siendo en general

sistemas pulsados, no tienen gran aplicacion en espectroscopia de alta resolucion.

También se han llevado a cabo experiencias de generacién de IR lejano por mezcla
de frecuencias de un laser de CO 6 CO, de frecuencia fija y otro de desplazamiento

Raman sintonizable [38].

Generacion de infrarrojo por diferencia de frecuencias 6pticas

A este apartado corresponde el sistema que se ha construido, y que ya se ha
descrito brevemente en el capitulo 1. Si bien son multitud los experimentos de
generacion de infrarrojo por diferencia de frecuencias [39], sélo el sistema desarro-
llado originalmente por Pine [1] (que emplea laseres de onda continua y LiNbQOj3

como medio no lineal), y el de Zueva y col. [40] (que emplea LiIO3) han encontrado
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aplicacion espectroscépica. Este iltimo sistema ha sido operado tanto con laseres
continuos como pulsados, pero la bajisima eficiencia del proceso continuo ha hecho
mas atractivos los experimentos con haces pulsados. Tiene una peor resolucién
instrumental (0.01 cm™') pero merece la pena incluirlo ya que es el sistema que

cubre una zona mas amplia de modo continuo: 2-5.5 pm (5000-1800 cm™1).

En lo que sigue se limitara el tema al espectréometro de Pine. Cubre la zona
2.2-4.2 pm (4500-2300 cm™!) con una anchura espectral de 2 MHz (6 x 10~° cm™)
y con barridos continuos y automatizados de hasta 4 cm™!. La frecuencia minima
alcanzable esta limitada por la absorcién fondnica del cristal de LiNbO3; mientras
que el limite superior lo establece la temperatura de ajuste de fase del cristal, que
no debe ser inferior a 180°C, temperatura por debajo de la cual se produce dafo
éptico al mismo [41]. La mayor desventaja del sistema es la pequefia eficiencia del
proceso de mezcla de frecuencias (Wrgr/(W 4, Wgeg) =~ 1078 W~ tipicamente), lo
que proporciona una potencia infrarroja ~ 10 pW para valores tipicos de potencia de
los laseres incidentes. Esta baja potencia impide que puedan llevarse a cabo estudios
sub-Doppler, o emplear técnicas de deteccion de alta sensibilidad (bolométricas,
fotoactsticas, etc...), sin embargo, como ya se ha indicado, esta potencia es 10° —10°
veces superior a la potencia equivalente de ruido de los detectores infrarrojos de InSb

a 77 K, por ello es una técnica muy adecuada en medidas de transmision directa.

Este espectrometro cubre la zona donde aparecen las bandas debidas a las vi-
braciones fundamentales de tension C—H, N—H, O—H asi como a sobretonos y

bandas de combinacion de moléculas no necesariamente hidrogenadas.

El sistema de sintonia y control de la frecuencia disefiado por Pine [42] hacen
del espectrémetro un instrumento muy adecuado para estudios de formas de linea,
desplazamiento, ensanchamiento por presion, y estrechamiento de Dicke. Un ejem-
plo se muestra en la figura 2.6, donde se comparan las formas de linea tedricas y
experimentales de la linea P(9) del HF en funcién de la presién de Ar [43]. Medidas
de este tipo son de gran interés en estudios de especies relevantes en procesos de

quimica atmosférica.
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Figura 2.6: Evolucién del perfil y frecuencia de la linea P(9) de v(0—1) de la
molécula HF en funcién de la presién de Ar [43]. Puede observarse como evoluciona

el perfil desde gaussiano a lorentziano al aumentar la presién del buffer.
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Mas recientemente, los espectrometros de diferencia de frecuencias han sido una
herramienta “indispensable” para la investigacion en la ultima década de un gran
nimero de iones moleculares. El descubrimiento del espectro infrarrojo del HF
por Oka [44] fue el inicio de un gran numero de trabajos sobre espectroscopia de
vibracién de radicales e iones moleculares. El articulo de Amano en [45] ilustra

algunos resultados recientes obtenidos en este campo.

Pese a que la baja potencia de la emisién del “laser de frecuencia diferencia”
dificulta el empleo de técnicas basadas en la medida de la energia depositada, se han
llevado a cabo estudios de absorcién directa de infrarrojo en chorros moleculares;
Lovejoy y Nesbitt han demostrado la posibilidad de alcanzar niveles de deteccion de
2 x10° moléculas/cm?/estado con niveles de ruido préximos al limite cuéntico, en sus
estudios de complejos de van der Waals [46,47] formados en un chorro supersénico

en el que la tobera (en inglés nozzle) es una rendija.

Espectroscopia por transformada de Fourier

Esencialmente, en un instrumento de este tipo, la radiacion procedente de una
fuente incandescente de banda ancha se colima y es dirigida sobre un partidor de
haz; cada uno de los haces resultantes se envia sobre un espejo, que lo devuelve
sobre el partidor, en el cual se producen interferencias constructivas o destructivas
segun la diferencia entre la longitud de los caminos 6pticos que hay en cada brazo
del interferometro para cada componente de frecuencia de la radiaciéon. Uno de los
dos espejos se desplaza paralelamente a si mismo, y se registra la intensidad de la
radiacion transmitida por el partidor en funcion de la diferencia de caminos 6pticos.
La sefial resultante (el interferograma) y el espectro de la radiacién estén relaciona-
dos por una transformacion de Fourier. La maxima resolucion instrumental esta
limitada por la diferencia de caminos épticos alcanzable, sin perder el alineamiento
optico, que por motivos puramente mecanicos se limita en el mejor de los casos a unos
pocos metros. Asi, la resolucién maxima alcanzable con los mejores instrumentos

comerciales es de unos 0.001 cm™!, y atin algo mejor (0.0009 cm™') en determinadas
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instalaciones experimentales [48]. Con algunos cambios de partidor de haz, detector
y fuente, el mismo instrumento puede cubrir la zona de 1000 pgm a 200 nm (10-
50000 cm™1), en principio, con la misma resolucién. En la préctica, en la zona del
IR medio, con el mismo detector y partidor de haz, puede cubrirse rutinariamente
la zona 400-7000 cm™!. Sin embargo, en los instrumentos de alta resolucién, la
restriccién mas severa la pone la memoria del ordenador de cédlculo, que limita el
ntimero de datos sobre el que se puede realizar la transformada de Fourier. Emple-
ando técnicas de submuestreo, en los instrumentos comerciales de mayor resolucion,
es posible obtener simultdneamente el espectro en una zona de unos 200 cm™! con
la maxima resolucién. Sin embargo, el nimero de interferogramas que es necesario
promediar para obtener una relacién sefial/ruido adecuada hace que el tiempo de
adquisicién sea muy alto: entre 8 y 24 horas [49]. En cuanto a la potencia de la
radiacion, al emplearse generalmente una fuente incoherente, similar a un cuerpo
negro, la situacién es bastante peor: en una banda de 1 MHz de anchura espectral
una fuente incandescente a 1500 K emite en el maximo (a 3.3 um) 2 x 10~7 W/cm?
en 47 estereorradianes, que es una cifra bien pequena comparada incluso con los
modestos ~ 10uW que produce el espectréometro de frecuencia diferencia en un haz

colimado de unos 3 mm? de seccién.

No obstante, la conocida “ventaja de Felgett” [50], de plena validez en el IR
medio, amortigua considerablemente esta situacién, haciendo posible registrar es-
pectros de gran calidad tanto en medidas de transmisién, como de emisiones muy
débiles (ver p. €j. el trabajo de Fenn sobre quimiluminiscencia producida en coli-

siones reactivas en chorros moleculares [51]).

2.3 Discusién

En cuanto a las técnicas de espectroscopia laser, quizas el laser de centros de color
sea el mas versatil. Su cobertura espectral es bastante amplia (con tres cristales es
posible barrer la zona entre 2.3 y 3.2 um de modo continuo) y con moderadamente

alta potencia, suficiente para llevar a cabo tanto estudios de saturacién, como me-
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didas de energia depositada. La mucha mayor potencia de los laseres de CO, y CO
los hace mas adecuados para este tipo de estudios, pero se ven desfavorecidos por

su escaso margen de sintonia.

Los laseres de diodo tienen el mismo inconveniente, aparte de su dificil estabi-
lizacién en frecuencia, pero la investigacién sobre ellos es tan intensa que dia a dia
se van incorporando nuevos tipos de mayor potencia, y nuevas técnicas de control

de la frecuencia.

Al espectrometro de diferencia de frecuencias opticas se le ha reconocido tradi-
cionalmente la ventaja de su amplio rango de sintonia, y la desventaja de su poca
potencia. Los laseres de centros de color lo superan ampliamente en potencia, pero

cubren una zona espectral menor.

Por otra parte, las medidas de transmision directa en células estaticas de mode-
rada longitud pueden ser realizadas con unas prestaciones similares por un es-
pectrémetro de transformada de Fourier, cuando el limite de resolucién es la anchura
Doppler de la muestra. Frente a estos espectrometros las principales ventajas del
“laser de frecuencia diferencia” se derivan de las caracteristicas de direccionalidad y
coherencia de su emision, que permiten colimarla o enfocarla en areas muy pequenas,
haciendo posibles las medidas en condiciones mas extremas: multipasos en células de
descarga, células de White, y chorros moleculares, como se ha comentado antes. Por
otra parte, si el tipo de estudio que se pretende llevar a cabo se realiza en una zona
espectral reducida, el empleo de una fuente monocanal como es el espectrémetro de
frecuencia diferencia, es ventajoso sobre el empleo de un espectrémetro de transfor-
mada de Fourier, en el que se obtiene simultaneamente informacién sobre todo el

espectro, lo que puede llegar a ser incluso una desventaja.

En el contexto del laboratorio en que se ha llevado a cabo este trabajo, tiene
ademas la ventaja de compartir la mayor parte del equipo “pesado” (laseres de
bombeo, sistemas de estabilizacion y control de la frecuencia, sistemas de adquisicién
y tratamiento de datos...) con el sistema de espectroscopia Raman coherente [2],

haciendo posible tanto la adquisicién simultanea de los espectros Raman e infrarrojo
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de la misma muestra (en la zona que pueden cubrir ambos), como el empleo de
patrones de frecuencia en el infrarrojo para calibrar el espectro Raman, ganando al
menos un orden de magnitud en la precision y exactitud de las medidas de frecuencia

en el espectro Raman.

Hay que indicar que la fiabilidad de las medidas de frecuencia obtenidas con
este espectrometro depende en ultima instancia de los patrones que se empleen, y
la mayor parte de los empleados en infrarrojo han sido medidos mediante técnicas
de transformada de Fourier. Aun cuando la resolucién alcanzable es menor, la
técnica FTIR permite calibrar de modo absoluto todo un espectro a partir de unas
pocas lineas que han podido ser medidas con gran precision por otras técnicas mas

sofisticadas.

Actualmente los estudios mas avanzados en espectroscopia infrarroja de alta res-
olucién quizas sean los que se llevan a cabo sobre especies inestables (radicales,
iones moleculares y agregados de van der Waals) formadas en expansiones a vacio,
marcando el limite de resolucidn, sensibilidad e incluso habilidad experimental, al-

canzable por el momento.

26



Capitulo 3

Generacion de la frecuencia diferencia



3.1 Introduccién a la Optica no lineal. Generacion de la
frecuencia diferencia

La Optica no lineal trata los fenomenos relativos a la respuesta no lineal de un
medio material frente a uno o varios campos electromagnéticos aplicados, de los que
al menos uno de ellos es de frecuencia correspondiente a las zonas infrarroja, visible,

ultravioleta o de rayos-X del espectro.

Los fenémenos no lineales son aquéllos que tienen lugar cuando las susceptibili-
dades eléctrica o magnética, o el indice de refraccién del medio son una funcién de

la intensidad de los campos.

Cuando a un medio dieléctrico se le somete a la aplicacién de un campo eléctrico
E, se polariza debido a la distorsion de su distribucion interna de carga por la

influencia de E. El momento dipolar inducido en un punto del medio es
p=aE (3.1)

donde « es la polarizabilidad eléctrica del material, y es una magnitud tensorial.

El momento dipolar eléctrico inducido por unidad de volumen se denomina pola-
rizacién eléctrica P, y estd relacionado con E a través del tensor de susceptibilidad

eléctrica x(E), que, en general, depende del campo. Esta relacién, expresada en
unidades MKS es:

P =¢x(E)-E (3.2)

donde ¢¢ = 8.85 x 107'? C? s?/Kg m? es la permitividad eléctrica del vacio. A falta
de un conocimiento explicito de la relacién funcional x = x(E) se puede recurrir a

un desarrollo de P en serie de potencias de E:
P =¢[xV-E+x?@:EE+ x® :EEE +--] (3.3)

xV) es el tensor de susceptibilidad eléctrica lineal y x(?), x(®), etc., son, respecti-
vamente, los tensores de susceptibilidad eléctrica no lineal de segundo, tercer, etc.,

orden. Estos dltimos son generalmente mucho menores que x(!) y por lo tanto sélo
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contribuyen apreciablemente a P cuando los valores del campo eléctrico son muy

grandes.

De modo similar cuando sobre el medio incide una onda electromagnética, la
polarizacién P varia con la componente eléctrica del campo de acuerdo con (3.3).
Una gran diversidad de fenémenos 6pticos se debe a los tres primeros términos de
(3.3). xM es reponsable de los fenémenos Spticos lineales, tales como la reflexién,
refraccion, doble refraccion, dispersion Rayleigh, Raman y Brillouin, etc... La sus-
ceptibilidad eléctrica de segundo orden da lugar a los fenémenos de generacién de
segundo armonico [52], suma [53] y diferencia [54] de frecuencias, rectificacién éptica
[65], efecto electrodptico lineal [56] y oscilacién paramétrica éptica [57] entre otros.
El término de tercer orden da cuenta de la generacion de tercer arménico [58], el
efecto electrodptico de segundo orden [56], la absorcién de dos fotones [59] y los

efectos de dispersion estimulada Raman [60], Brillouin [61] y Rayleigh [62], etc.

Los campos eléctricos asociados con la radiaciéon emitida por las fuentes mono-
cromaticas “convencionales” son generalmente demasiado pequefios para observar
fenomenos opticos no lineales. Por ello no se descubrieron experimentalmente mu-
chos efectos 6pticos no lineales hasta que se desarrollaron los laseres. La amplitud Ey
de la componente eléctrica de una onda electromagnética de intensidad I (W/cm?)

€s

Eo = ( 2 1)”2 = 27.4 (‘7 )m (MKS) (3.4)

gone n

donde c es la velocidad de la luz y el indice de refraccién n est relacionado con y()
por

n? = xM 41 (3.5)
Incluso laseres relativamente modestos pueden proporcionar valores muy altos de
Eq. Por ejemplo, 100 mW de potencia de un laser enfocados en un area de 100 pm
de didmetro proporcionan una intensidad de unos 107 W/m? que corresponden a
una intensidad de campo eléctrico de unos 2 x 10* V/m en un medio con
n =~ 1.5. Con la tecnologia actual pueden conseguirse facilmente pulsos de 10-100
MW provenientes de laseres con conmutacién—Q. Al focalizar estos ldseres de alta

potencia pueden producirse campos eléctricos de 10° V/m, mds que suficientes para
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producir la ionizacién en el aire (~ 3 x 10® V/m), y ain son posibles érdenes de

magnitud mas a partir de sistemas de pulsos ultracortos.

Las fuentes de radiacién disponibles antes del advenimiento de los ldseres [4]
no tenian intensidad suficiente como para permitir la observaciéon de muchos de
estos efectos. Por ejemplo, una limpara de vapor de Hg de alta presién es 102
veces menos brillante que un ldser comin de Nd:YAG con conmutacion-Q. Por
otro lado, la teoria de perturbaciones indica que los términos de la polarizacién en
(3.3) decrecen con las potencias sucesivas de E/E,; donde E,; es el campo eléctrico
que liga los electrones de valencia a los nicleos (tipicamente 3 x 10® V/m). Dicho
de otro modo, los efectos no lineales comienzan a ser relevantes cuando el campo
eléctrico de la radiacion se hace comparable al campo microscépico que experimenta
el electron en el medio. Como el maximo campo eléctrico que puede alcanzarse con
una fuente de radiacion electromagnética esta directamente relacionado con su brillo,
es natural que los procesos de doblado, mezcla de frecuencias, etc., se descubriesen

mas rapidamente con el uso de los laseres.

En este trabajo el interés se centra en la generacion de radiacion en onda continua
a la frecuencia diferencia entre las de dos fuentes laser. Se considera por tanto, el
caso de dos ondas luminosas de frecuencia angular w; y w, incidentes sobre un
medio cristalino. Como ya se ha indicado, la polarizacién inducida a la frecuencia

w3 = w; — wy surge de la susceptibilidad eléctrica de segundo orden x{z).

Considérese el caso elemental de dos ondas electromagnéticas infinitas, de am-
plitudes EY y EY y direcciones de polarizacién paralelas que se propagan segin z
en un medio épticamente no lineal. Si se prescinde del caracter tensorial de x(?), y

considerando sélo el término de segundo orden en (3.3) con E = E; + E,

P(?) = ng(2}(E1 -+ E2)2 = SDX(2) [E? cos(wlt = k]Z) + Eg COS(Wgt — k22)12 =

= eoXPDE? cos?(wyt — ky12) + eoxP ES? cos®(wyt — kyz)+

+ 260X P E? E2 cos(wnt — kyz) cos(wyt — kaz) (3.6)
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Operando las potencias y productos con cosenos queda
2P®) = oy EP + E*)+
+(e0xP) EY? cos(2wrt — 2k12) + (eoxP) ES? cos(2wat — 2kp2)+

+eoxPeQ? ES? cos|(wy 4 ws)t — (ky — k2)z] + eoxP EP ES? cos[(wy — ws)t — (ky — k2)2]

Es decir, P(® contiene, ademas de una componente estitica, componentes que
oscilan a 2wy, 2wy, wy +w;y ¥ wy —wy. La polarizacién del medio oscilando a cada una
de esas frecuencias es una fuente de ondas electromagnéticas de las mismas frecuen-
cias respectivas, que radia por un mecanismo analogo a la radiacién de dipolo. Si se
dan las condiciones adecuadas, que se estudian mas adelante, las ondas generadas
en distintos puntos del medio no lineal interfieren constructivamente y dan lugar a
la emision de luz de frecuencia distinta a las incidentes. Este sencillo ejemplo ilustra
la posibilidad de generacién de nuevas frecuencias (armonicas y frecuencias suma y

diferencia) al considerar la no linealidad de la dependencia de P con E.

De un modo mas riguroso, considerando solo el segundo término del desarrollo de
(3.3), podemos escribir la polarizacién no lineal de segundo orden P(?)(z,¢) cuando
el medio se halla sometido a un campo electromagnético con componente eléctrica

E(z,t), teniendo en cuenta el caracter tensorial de x(?
P (z,1) = €0 L X{GHE; (2 1) Ex(2, ) (3.7)
ik

Los subindices 1, j, k indican componentes en las direcciones cartesianas, y pueden

tomar cada uno los valores z,y, 2.

Si el campo eléctrico E(z,t) esta formado por la superposicién de dos campos
E, y E, con frecuencias angulares w; y w;, P®)(z,t) contiene términos oscilando
a distintas frecuencias armonicas, suma y diferencia de w; y w;. Sustituyendo las
expresiones explicitas del campo, incluyendo su dependencia temporal en (3.7) se

obtiene para la polarizacion que oscila a una frecuencia dada wj

Pi(z)(w;_z, =uw + Lth) = Epg d;_,-k(ws =uw 4 wg)Ej(wl)Ek(:l:wg) (38)
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donde se adopta la convencién de Euler de suma sobre los indices repetidos. E;(w;)
y Ei(w;) son las componentes cartesianas j—ésima y k—€sima de las amplitudes de
Fourier de las ondas a w; y w, respectivamente, y g es un factor de degeneracion
igual al nimero de permutaciones de las frecuencias indistinguibles entre si. Asi
g = 1 si w; = w, correspondiendo a la generacion de segundo armonico, y g = 2
si w; # wy, cuando se trata de frecuencias suma o diferencia. Las componentes de
frecuencia negativas en (3.8) significan E(—w) = E*(w), donde * indica complejo

conjugado y se refiere a la notacion compleja del campo electromagnético.

El coeficiente d;;; se denomina coeficiente 6ptico no lineal y es un elemento
de un tensor de rango 3 que en general depende del proceso implicado, al igual que

2 . . ’ ' . .
xgj,l. Por ello se indica entre paréntesis su dependencia con las frecuencias.

La relacién entre d;ji y x,[fg es objeto de cierta confusion en la literatura, debido

a la disparidad de notaciones y a aproximaciones implicitas. Para proseguir con el
desarrollo de este tema baste decir por ahora que gd;j; = xl{f}, /2 y se deja para el

Apéndice A al final de la Memoria una discusion mas rigurosa.

Ambos tensores son de orden 2 y rango 3, y son nulos en medios con simetria
de inversion: una operacion de inversion ¢ — —z2, § — —j, k — —k, cambia de
signo todas las componentes cartesianas de P y E, mientras que las componentes
Xg',l, dijk, que reflejan la simetria de un sistema con centro de inversién permanecen

inalteradas: P; = eoxg-,)cEJ-Ek — —P; = sgxfﬁEjEk, por lo que xg}: debe ser cero.

En cuanto al nimero de elementos de los tensores, teniendo en cuenta que los
procesos suma o diferencia de frecuencias implican tres frecuencias y que para cada
onda electromagnética hay que considerar tres componentes cartesianas, hay que

determinar en principio 3 X 27 = 81 componentes.

Sin embargo, las relaciones de permutacién deducidas por Armstrong [63] y la
“regla de Miller” [64] permiten reducir el niimero de componentes independientes
a 27. La suposicion fundamental para esta reduccion es que en el cristal no hay

pérdidas por absorcion en la zona que incluye a w;, wy ¥ ws.
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En particular, el hecho de que cuando las dos frecuencias son iguales no se pueda
atribuir ningun significado fisico al intercambio de los indices j y k en (3.7), motiva
que los elementos del tensor d puedan expresarse en una forma contraida d; donde

z—1=1 y—1=2 z—1=3
zz— =1 yy —1=2 zz—1=3 (3.9)

yz=zy = l=4 zz=z2x—>1=5 zy=yz—>1=6

Si bien la simetria jk < kj en (3.8) se cumple estrictamente s6lo para gene-
racion de segundo arménico, puede asumirse de manera parecida para w; — w, si se
considera que el tensor d;; es una matriz de 3 X 6 que opera sobre el tensor columna

E : E, con E=E;+E,, para dar P de acuerdo con

f Ey(w1) Eu(w2) )

Ey(w1) Ey(w2)

diy diz dis diy dis die E.(w1)E;(w2)

=g| da dyy das dag das dae

T SY T

doy iy oy Hig Uag g Ey(w1)E.(w2) + E.(w1) Ey(w2)
Eo(w1)Ex(w2) + Ex(w1) Ex(w2)
\ Ez(w1)Ey(w2) + Ey(w1) Ex(ws) )

(3.10)

Esta contraccion se denomina también “contraccion piezoeléctrica”, ya que obe-
dece las mismas restricciones de simetria que el tensor piezoeléctrico, y tiene su

misma forma.

La llamada “conjetura de Kleinman” [65] es aiun mas dréstica en el nimero de
elementos independientes del tensor d. Segin Kleinman, si la interaccién no lineal
es de origen puramente electronico, es decir, las frecuencias implicadas estan por
encima de las de los modos de vibracién de la red cristalina, y ademds no hay bandas
de absorcién entre w;, wy y ws, el tensor d;;; es esencialmente independiente de la
frecuencia y, por lo tanto, todos los elementos d;;; que se obtienen por permutacién
de los indices son iguales. Esto reduce el niimero de elementos independientes a 10,

ya que dyy = dyg, dzs = dzg = dy4, d2e¢ = di2, d3y = dis, d3z = daa, d3q4 = das.
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La conjetura de Kleinman no tiene validez general. Sélo se cumple si ademas de
el requerimiento de transparencia del cristal, la dispersion de la susceptibilidad es

pequena.

Consideraciones de simetria para cada clase cristalina limitan atin mas el nimero
de elementos independientes y no nulos, y la forma de los tensores resultantes ha

sido tabulada por diversos autores. Ver p.ej. [66] y [67].

Para el caso del Niobato de Litio, que cristaliza en el sistema trigonal (clase 3m)

el tensor es

—dyy dyy 0 dis O 0 (3.11)
d3y; d3 dzz 0 0 0

Es decir, hay sélo 4 elementos independientes distintos de 0.

34



3.2 Eficacia esperada del proceso

3.2.1 Ondas planas infinitas

Para calcular la potencia de la onda generada a la frecuencia diferencia ws,
consideremos tres ondas planas atravesando un medio no lineal, con frecuencias

Wy, Wo ¥ W3 = wp —Wws.

El medio estd sometido al campo eléctrico total

E(r,t) = Ei(r,t) + Ey(r,1) + Es(r, 1) (3.12)

El punto de partida son las ecuaciones de Maxwell. En unidades MKS:

. 0D
VXH=I+E (3.13)
0H
Yy
D=¢E+P (3.15)
P = ¢ox"E + Pny, (3.16)
i=ocE (3.17)

La ecuacién (3.16) expresa la polarizacién como suma de un término lineal y otro

no lineal, PNL = 2¢4d; ;1 E; By de acuerdo con (3.8).

Formando el rotacional de ambos lados de (3.14), sustituyendo V x H por el
resultado de calcular (3.13) usando (3.15), y aplicando Vx VXE = V(V-E)-V?E,
se obtiene con (V-E) =0

OE O’E 0’PnNL
V’E = Ll + vy + Ko ETp

donde o es el tensor de conductividad eléctrica, py la permeabilidad magnética del

(3.18)

vacio, € = g9(x(!) 4 1) la constante dieléctrica tensorial y PNy, es la polarizacién no

lineal de segundo orden.
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La mayor parte de las caracteristicas del proceso de mezcla (diferencia en parti-
cular) de frecuencias se pueden ilustrar considerando & y o como escalares en (3.18).
Puede simplificarse mas aun el desarrollo que sigue reduciendo el problema a una
dimension, considerando que las tres ondas se propagan segun el eje z y expresando

los campos eléctricos asociados como [68]

Ef(z,t) = %[Eu(z)e“““"“’ + Eyz)e R
1 : 3
B (2,t) = 5 [Ba(2)e ™7 4 By (2)e™ 2 52)) (3.19)

1 . ;
B (2,1) = 5 [Bos(2)e"st™9) 4 By (s)eentho?)

donde 1, 7, k se refieren a las coordenadas cartesianas y pueden tomar los valores x

e y. Ey;(z) es la componente 7 de la amplitud del campo a w;. Explicitamente [67]

E1i(2) = Ei(2)e*® (&, real) (3.20)

Esta expresion da cuenta de que en un medio no lineal aunque este sea isétropo
y no absorbente, la amplitud compleja F;;(z) cambia con z como consecuencia de
la interaccion con otras ondas tanto en médulo como en fase, ademas de la fase

determinada por la constante de propagacion k.

Por supuesto, el resto de las amplitudes complejas analogas a Ej;(z) en (3.19)

tienen definiciones también analogas.

La sustituciéon del campo eléctrico total (3.12) en la expresion de la polariza-
cién no lineal (3.7) muestra, después de algunas manipulaciones algebraicas, que la
polarizacién no lineal ademds de una componente continua (no oscilante), también
tiene componentes de Fourier a las frecuencias de los segundos armonicos 2wy, 2w,,
2ws, frecuencias suma w; + wy, wy + w3, wy + w3 y frecuencias diferencia wy — wo,
wg — w3, W1 — w3, como ya se indicé, de un modo menos riguroso en (3.6). De todas
estas componentes, sélo aquéllas con las frecuencias wy — wy; = w3, Wy + w3 = w; 6
w; — w3 = wy seran capaces de producir oscilacién a w;, wy 6 wy. El resto, que en
general seran asincronas, no podran producirla, y consecuentemente no es necesario

considerarlas.

36



La componente i de la polarizacién no lineal a w3 = w; — w; esta expresada de
acuerdo con (3.7) y (3.19)

[P (2,t)]i = eodiji Eij(2) Egy(2)elr—wn)t=thi=ka)al 4 oo (3.21)

Volviendo a la ecuacién de ondas (3.18) y tomando la componente cartesiana i—

ésima, para d/0z = 0/0y = 0, queda

VIES (2,1) = D2 B3 (s,8) = L[y (z)eilent—to 3.22
i (2, )—@ (2, )—5@[ 3i(2)e + cc] (3.22)

Calculando la derivada indicada, suponiendo que la variacién con z de las amplitudes

complejas es lo suficientemente pequefia como para que se cumpla

dEs; d*Es;
dz ki > dz? "’

sustituyendo la expresién obtenida para V2E;" y la obtenida en (3.21) para [Py, (2, t)];,
(3.18) queda

& dEsi(Z) _ W30T3Hlo
¥ dz 2

. 2 .
Ey(z)e~ ™ E%“-’i’-zd,-jkEﬁ(z)E;k(z)e-ﬂh-*ﬂz (3.23)

donde se ha empleado w?pe = k?. Dividiendo por ikze™"*** queda

dBs(z) _ o3 ES i)~ ) B9 (94;4) Evi(2) Eap(2)e~ k1 +ha—ka)z
dz 2 2 €3

€3

y de modo similar

dEY (2 02 [lo - twoEy [ . il — ,
D) _ 22 [0 gy (o) 4 2290, B0 ) ) B ) bt

dEy;(2) 01 [po wigo [Ho . iks—ka—hr)z
B = 2\ g Bule) = =[G, (Rdiie) Bai(2) By (2)e (3.24)

para el crecimiento o atenuacion de los campos a ws, w, y w; respectivamente.

La solucion rigurosa de este sistema es muy complicada, sin embargo, afortu-
nadamente, en la mayor parte de las situaciones experimentales, y en concreto en la
generacion de infrarrojo en LiNbOj3 a partir de frecuencias visibles, la variacién en
amplitud de uno o dos de los campos puede considerarse despreciable. Para el caso

particular de generacion de la frecuencia diferencia a w3 = w; —w; en onda continua,
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se pueden considerar Ey(z) y Ey(z) constantes a lo largo de la longitud del cristal
no lineal. Sélo es necesario considerar en este caso la primera de las ecuaciones de
(3.24), que puede reescribirse

BBs(z) _ s (mo\'V2p () iws (po)'? SN s N
-2 (53) Boj(z) - (63) eo(2diz1) Bui(2) Exa(2)e=8%*  (3.25)

donde Ak = (ky — k) — k3 es el desajuste entre los momentos de la onda de polari-
zacién a w3, P(**) y la onda electromagnética a w3, E“*. Si se considera que no hay
absorcién a w3 (03 = 0) y se integra (3.25) sobre la longitud del cristal L, se obtiene

la amplitud del campo E,, en la cara de salida del cristal

—iAkL
gows [ o\ /2 L, e ! =
E3;(L) = T (5_3) (2d;jk) Evi E3y, AR (3.26)
La intensidad asociada con este campo esta relacionada con él por:
1 [(es 12
=—|= Evs(Fes)* 2
=5 (2) B @21

Sustituyendo E3;(L) en (3.27) se obtiene la intensidad de salida, en el plano de

polarizacion zj,

€o

1/2 ,,2 Y i 2
o 1 (p.o) w3(2d;5) [ I sin (AF&:L/?)L2 (3.28)

5 n1n2n3C2 (AkL/2)2

donde los subindices i, j, k siguen haciendo referencia a la componente cartesiana
correspondiente de los campos eléctricos implicados, y ny, ns y n3 son los indices de
refraccién correspondientes. La ecuacién (3.26) puede escribirse en términos de las

potencias de entrada y salida en el exterior del cristal

sin?(AkL/2)
(AkL/2)

EVEY LS

1/2 ” w1 TI7w2\2 12
W — 1 (#0) ws(2d;s Wi Wi )° L (3.29)

4 2 €o n1n2ﬂ36214

donde T}, T; y T5 son los coeficientes de transmisién superficial a wy, wy y wy y A es

el area de la seccion transversal de los rayos.
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Son varias las aproximaciones que se han hecho para derivar (3.29) [69], aproxi-

maciones que no obstante son validas en buen nimero de situaciones reales:

— Las ondas electromagnéticas se han considerado planas, infinitas y sin em-
bargo los haces laser son gaussianos. Pese a ello se ha introducido la seccién
transversal A, asumiendo que es lo suficientemente grande como para que se

mantenga la aproximacion paraxial.

— Se ha asumido también que no hay pérdida de energia en los campos incidentes
(en la préctica, de los laseres visibles), lo cual se cumple cuando el medio no
lineal es transparente a las tres frecuencias implicadas y ademas la eficiencia de
conversion es baja, como es el caso de la generacion de la frecuencia diferencia

en onda continua.

— Ademads se ha supuesto que las tres ondas viajan en la misma direccién, sin
separarse, lo que implica propagacion a lo largo de un eje perpendicular o
paralelo al eje 6ptico del cristal, lo que también se cumple en la disposicion

empleada en este trabajo.

Mas adelante se describira la influencia del hecho de que los haces sean gaussianos
y que ademads se enfoquen sobre el cristal, pero ain sin introducir estas cuestiones, la
ecuacién (3.29) ilustra muchas de las caracteristicas mas importantes del proceso de
generacion de la frecuencia diferencia, asi como de los de generacién de la frecuencia

suma o de segundo armonico, que siguen un tratamiento completamente analogo.

La inspeccién de (3.29) muestra algunas dependencias funcionales evidentes en

la eficacia del proceso:

— La potencia de la radiacion emitida a la frecuencia diferencia depende lineal-

mente del producto de las potencias de las radiaciones incidentes.

— Depende asimismo linealmente, del cuadrado de la frecuencia generada lo que
hace el proceso progresivamente menos eficiente a menores frecuencias. (i.e.

menos apto para generar radiacién en el IR lejano que en el IR medio).
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— La dependencia inversa respecto del area de la seccién transversal de los haces
indica la conveniencia de enfocar éstos sobre el cristal, si bien, esto tiene con-
secuencias de mas alcance, ya que afecta a la divergencia del haz y a la aproxi-

macion de onda plana. El efecto del enfoque, aplicado a haces gaussianos, se
describe en 3.2.5.

— Depende también linealmente del cuadrado del coeficiente ptico no lineal.

En (3.29) se sigue manteniendo la convencién de suma sobre los indices repetidos,
luego para cada componente cartesiana j de E“* hay en principio cuatro sumandos

en el segundo miembro de la ecuacién.

Las direcciones de propagacion y polarizacion y el tipo de cristal que se empleen
en cada situacién experimental concreta, determinan los elementos d;;; que inter-
vengan en cada caso, y con ello la magnitud y signo de los sumandos implicados.
Debe indicarse que normalmente los elementos d;j; se hallan tabulados con :jk ha-
ciendo referencia a los ejes cristalograficos (ver p.ej. [70]), que en general no son los
“ejes del laboratorio”, en los que se expresen las direcciones de polarizacién y propa-
gacion de las radiaciones electromagnéticas implicadas. Es necesario por lo tanto,
para emplear (3.29) bien rotar el tensor d para referirlo a los ejes del laboratorio,
o bien expresar las componentes cartesianas del campo en los ejes cristalograficos.
Distintas direcciones de polarizacién y/o distintas orientaciones del cristal alteraran

el coeficiente d;;r que se emplee y su valor, y con ello la magnitud de la interaccién.

Suelen expresarse (3.26) y (3.28) en funcién de un coeficiente dptico no lineal

efectivo (des) como

gows (o) '/? it |
=— (= 2d.sE\E i
By(L) = 52 (2) T od mim (3.30)
1 (po\V? wi2ds1,, 1, sin®(AKL/2) _,
L= (®) s
2 \ g nynqonzc? (AKL/2)
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donde des ErEy 6 desl,, 1., incluyen todas las sumas implicadas en cada situacion
experimental concreta y d.; se halla referido a las coordenadas del laboratorio y su

expresion se halla tabulada en distintas referencias ([67] y [71] p.ej.).

Antes de pasar a estudiar la dependencia de la intensidad o potencia de la onda
electromagnética generada con la longitud del cristal y el ajuste de fase, conviene
introducir las relaciones de Manley y Rowe [72] para el intercambio de potencia
entre las tres ondas implicadas. Estas son para el caso de generacién de la frecuencia

diferencia w3 = w; — wy

AWy _ AW, _ AW, 55

w3 Wo Wy

donde AW, indica la variacién de potencia a la frecuencia indicada. (3.32) se
cumple en ausencia de pérdidas por absorcion, pero no requiere suponer variaciones
de amplitud despreciables como se hizo al derivar (3.27). Esta relacién indica que la
potencia que pierde la onda a w,, la de mayor frecuencia, aumenta la de las ondas a
wy y ws (la infrarroja). En una descripcion en términos de fotones significa que un

foton a w; se aniquila y origina dos fotones, de frecuencia w; y ws.
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3.2.2 La condiciéon de “ajuste de fase”

Cuando las pérdidas por absorcién son despreciables (3.30) indica que la intensi-
dad de la onda a la frecuencia diferencia varia con la longitud del cristal de acuerdo
con el “factor de coherencia”

sin®?(AkL/2)
Fo=—0——17 3.33
(AkL/2)? (3:39)

Para un desajuste de fase dado, Ak # 0, F, e I, describen una serie de maximos

y minimos al variar L. Los maximos ocurriran cuando

T 3 5rm

ARL[2= 3, ) 5

etc... (3.34)

La longitud del cristal correspondiente al primer maximo

T

Le= 2%

(3.35)

se denomina longitud de coherencia. Los maximos y minimos sucesivos en F
estan separados por 2L., y todos los maximos tienen el mismo valor F, = (Ak/x?)L2.
Consecuentemente, la maxima intensidad o potencia a la frecuencia diferencia w3 se
alcanza en un cristal cuyo espesor sea igual a la longitud de coherencia del cristal,

y no hay ventaja en usar un cristal de mayor espesor.

La validez de (3.33) fue verificada experimentalmente por Maker y col. [73]
en sus experimentos de generacién de segundo armoénico. Observaron una variacion
periddica en la intensidad del segundo arménico generado en una lamina de cuarzo al
rotarla, variando asi el espesor efectivo atravesado por la radiacién del laser de rubi
empleado. Los valores de L, deducidos de los maximos de intensidad coincidian
dentro del error experimental con los calculados a partir de la dispersiéon de los

indices de refraccion.

Desde un punto de vista fisico, las variaciones periddicas de la intensidad del se-
gundo armonico con el espesor del cristal pueden visualizarse como sigue: considérese

una serie de planos en el cristal perpendiculares a la direccién de propagacién de
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la onda fundamental. En cada uno de estos planos, la susceptibilidad eléctrica no
lineal produce una onda de polarizacién cuya velocidad de fase es vp = ¢/n,, (siendo
n,, el indice de refraccion a la frecuencia fundamental w) ya que la variacién espacial
de la onda de polarizacion esta anclada a la variacion espacial de la fundamental.
En cambio, la onda electromagnética del segundo arménico, generada por la onda
de polarizacion se propaga, en general, con una velocidad distinta, ugj{}} = c¢/(naw),
(donde nga, es el indice de refraccion a la frecuencia del armoénico). Consecuente-
mente, las ondas electromagnéticas generadas en distintos planos no estan en fase
a no ser que n, = ng,. En particular, si se consideran dos planos separados L., la
onda generada en el segundo plano, y la procedente del anterior estdn en oposicién
de fase, y se cancelan (interfieren destructivamente). Si la longitud del cristal es
2L., cada onda generada en un plano de la primera mitad del cristal tiene una
“compafiera” generada L. unidades de longitud mas alla en el cristal, con la que

interfiere destructivamente, y no hay generacion neta de segundo arménico.

En el caso de la generacion de la frecuencia diferencia, la situacién es completa-
mente andloga: la onda de polarizacion a la frecuencia ws = w; — w; se propaga de
acuerdo con (3.21) con la constante de propagacion k; — k2 o, lo que es lo mismo, con
la velocidad de fase vp = (w; — wy)/(k1 — k2); en cambio la onda electromagnética
generada por la onda de polarizacién se propagara, a partir de cada plano emisor
con la velocidad de fase vpy = ws/ks = (w1 —w2)/ks, y Ak = ks — (k1 — k2) es el de-
nominado desajuste de fase. La condicién de igualdad de las velocidades de propa-
gacién, para evitar el efecto de interferencia destructiva lleva a k3 — (k; — k) = 0.
Si la derivacién de (3.28) no se restringe al caso de 3 ondas propagandose en z, y se

consideran direcciones de propagacion arbitrarias, esta condicion es, entre vectores,
Ak =k3 — (k; —k;) =0 (3.36)

que es la denominada condicién de ajuste de fase. Esta condicién es equivalente
a una condicién de conservacion del momento entre tres ondas electromagnéticas
presentes en un medio y acopladas, mediante la susceptibilidad no lineal, segin
muestran las ecuaciones (3.24). Asi como la condicién de conservacion de la energia

w3 = w; — w, es inviolable, en un medio finito, no lo es la conservacion del momento
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[69], siendo posible la interaccién, aunque con mucha menor eficiencia, cuando no

se cumple (3.36).

Es interesante considerar qué ocurre con la potencia cuando no hay ajuste de fase.
Puede comprobarse a partir de la definicién del vector de Poyntig (ver p.ej. [67])
que la potencia por unidad de volumen empleada por el campo electromagnético en
hacer variar la polarizacion es, integrada sobre un periodo grande comparado con el
de las ondas

W = %WPE i (3.37)

donde ¢ es la diferencia de fase entre la onda de polarizacion y la onda electro-
magnética generada. Cada vez que ¢ cambia 90°, el signo de W,, se invierte,
indicando que a medida que ¢ varia la potencia deja de “fluir” de la onda de polari-
zacion a la electromagnética y se invierte el sentido del flujo, revirtiendo de la onda
electromagnética a la de polarizacion. En otras palabras en la primera longitud de
coherencia las ondas incidentes a w; y w; generan una onda a w3 = w; — wy, pero en
la segunda longitud de coherencia la onda a w; interaccionan con w, para producir
wi — wp + w3 y con w; para producir w; = w; — ws. Es decir, si el cristal tuviese
exactamente dos longitudes de coherencia no habria generacion neta de la frecuencia

diferencia, ni pérdida de potencia de las radiaciones incidentes.

Cuando se cumple la condicién de ajuste de fase Ak = 0, la funcion de coherencia

queda
F.=I* (3.38)

con lo que la intensidad a ws crece con el cuadrado de la longitud del cristal atra-
vesada por las radiaciones incidentes. Se han desarrollado una gran variedad de
técnicas para llevar a cabo los experimentos de mezcla de frecuencias en condiciones
de ajuste de fase. Cuando la mezcla se hace entre haces que se propagan en la misma
direccion se habla de “ajuste de fase colineal”, mientras que si no todos los haces se

propagan en la misma direccién se habla de “ajuste de fase no colineal”.

Obviamente es deseable recurrir a situaciones de ajuste de fase colineal siempre

que sea posible, ya que asi la longitud de interaccion entre las ondas es maxima. En
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las situaciones de ajuste de fase no colineal la longitud efectiva de interaccion esta

limitada por el dngulo de cruce de las radiaciones incidentes. Véase como ilustracion

la figura (3.1).

klw,) klwy)  klws)
(a) (b)
-k.; ;ﬁ;o;-;o;.;o:o;.’.";’: ..
- k2~
zona de interaccion colineal
efectiva

Figura 3.1: Volumen de interaccién y ajuste de fase (de [74]).

Sin embargo, la dispersién normal del indice de refraccién (n creciente con w)
hace imposible el ajuste de fase colineal en numerosas situaciones si no se toman las
medidas adecuadas. Esto es particularmente evidente si se considera la generacion de
segundo armoénico, ya que la dispersién normal implica n,, > n,,. Para la generacion

de la frecuencia diferencia, la condicién de ajuste de fase colineal puede escribirse

n3(wy — wg) = njw; — Ngwy (3.39)

On

wy(ng — n3) — wp(ng — ng) = 0. (3.40)

siendo w; > w, ambas pertenecientes a la zona del visible y w3 a la del infrarrojo,
esta condicién no puede cumplirse a menos que, o bien el cristal posea dispersién

anémala, o bien sea birrefringente.
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3.2.3 Ajuste de fase por birrefringencia

Es con mucho el ajuste de fase por birrefringencia el mas empleado en la gene-
racién de la frecuencia diferencia, si bien hay multitud de otros métodos que se han

empleado en experiencias concretas. Ver p.ej. el trabajo de Aggarwal y Lax [68].

En los medios anisétropos, como son la mayoria de los empleados en procesos de
mezcla de ondas, la susceptibilidad eléctrica lineal (x(!), o la magnitud microscépica
asociada con ella, la permitividad eléctrica e, son magnitudes tensoriales. Para esta
ultima, la relacion entre los vectores desplazamiento eléctrico y el campo eléctrico

€s
Ds’ = Zss'jEj (%J =z, ysz) (341)
7

El elipsoide de semiejes 1//€; dirigidos en las direcciones del espacio en las que
€ toma forma diagonal se denomina elipsoide de Fresnel. En estas direcciones D y
E son siempre paralelos, y en ellas se definen los indices de refraccion principales

n; = \/€;. El elipsoide de semiejes n; se denomina elipsoide de indices.

Puede demostrarse que en este tipo de medios en una direccion de propagacion s
dada sélo pueden propagarse dos ondas con velocidades de fase diferentes y con pola-
rizacion ortogonal [75]. Estas direcciones y velocidades pueden calcularse a partir
del elipsoide de indices: el plano diametral perpendicular a la direcciéon de propa-
gacién define una elipse, cuyos ejes tienen la misma direccién que las polarizaciones

permitidas, y cuyos semiejes tienen el valor ny = ¢/v; y na = ¢/vs (ver la fig. 3.2).

Las direcciones para las que n; = n, se denominan ejes 6pticos, que no deben
confundirse con los de simetria cristalina. En estas direcciones, las secciones del
elipsoide de indices son circunferencias, es decir, secciones ciclicas del elipsoide. En
consecuencia, en todo medio cristalino anisétropo habra a lo sumo dos ejes 6pticos

(cristales bidxicos) o uno (cristales uniaxicos).
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Figura 3.2: Elipsoide de indices y valores de éstos para una direccion de propa-

gacion.

Los ejes del elipsoide de indices coinciden con los de simetria cristalina, pero no,
en general, los ejes opticos. En los cristales del sistema cibico el elipsoide de indices
tiene los tres semiejes iguales, y se convierte en una esfera. En estos medios todas
las direcciones son equivalentes y el medio se comporta como épticamente isétropo.
En los cristales con un eje de simetria superior (sistemas hexagonal, trigonal y tetra-
gonal) el elipsoide de indices es de revolucién en torno a ese eje, que es por tanto el
tinico eje 6ptico. En los cristales sin direcciones de simetria privilegiadas (sistemas
rémbico, monoclinico y triclinico) el elipsoide es ordinario, n, # n, # n, y tienen
dos familias de secciones ciclicas, siendo por tanto cristales 6pticamente biaxicos. Se
denomina birrefringencia a la propiedad de determinados cristales de presentar un
indice de refraccién distinto dependiente de la direccién de propagacién y de la de
polarizacién de la radiacién incidente. En un cristal uniaxico, el indice de refraccion
es independiente de la direccién de propagacion, cuando la luz se propaga con pola-
rizacién perpendicular al eje 6ptico. En cambio, el indice de refraccién para luz que
se propaga con una componente de polarizacion paralela al eje 6ptico, depende de la
direccién de propagacion. A estos rayos se les denomina extraordinarios, asi como
al indice de refraccién correspondiente (n.), mientras que a las ondas con E L cy

al indice correspondiente se les denomina ordinarios (n,).
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A aquellos cristales con n, < n, se les denomina uniaxiales negativos y para ellos
el elipsoide de indices es achatado; aquéllos con n, > n, se denominan uniaxiales
positivos (elipsoide alargado). A la diferencia n, —n, también se le denomina birre-
fringencia. El indice de refraccién extraordinario varia con el angulo @ entre el eje
optico y la direccion de propagacion con

1 cos’d sin? §

ng(0)  m ne

(3.42)

Por n. en general se entiende el valor del indice de refraccion en la direccién del eje
éptico, que corresponde al maximo valor que puede tomar en los cristales uniaxiales

positivos y al minimo para los negativos.

En toda esta discusidn, se ha prescindido de la dependencia adicional del indice de
refraccién (tanto e como 0) con la frecuencia del campo electromagnético. Volviendo
al ajuste de fase por birrefringencia, la idea es encontrar unas direcciones de propa-
gacién y de polarizacion adecuadas para que el efecto de la birrefringencia compense

el de dispersién del valor de los indices con la frecuencia de la luz.

La ilustracion mas sencilla la proporciona la generacion de segundo armonico.
En la fig. 3.3 se muestran en una representaciéon polar los valores de los indices de
refraccion ordinario y extraordinario a las frecuencias w y 2w. Si el cristal es uniaxial
negativo (p.ej. KDP), cuando la propagacién es en una direccién a 0, = 50.4° del

eje optico, se cumple n, = ny, y por lo tanto Ak = 0.

El caso del ajuste de fase para la generacion de la frecuencia diferencia en un caso
arbitrario no es tan facil de ilustrar, ya que en (3.40) aparecen no sélo los indices sino
también las frecuencias. Sin embargo, puede comprobarse que (si la dispersién de los
indices es normal) escogiendo la onda a w; (la de mayor frecuencia) extraordinaria
y un cristal con birrefringencia negativa, puede conseguirse que ny > n{ > na.
Comiinmente se distinguen dos tipos de ajuste de fase Tipo I en que ny y n3 son
ambos ordinarios o extraordinarios y n, extraordinario, y Tipo II, en que ny 6 nj es

extraordinario, ademas de n;.

Otro factor muy importante en la expresion de la intensidad de la onda a ws
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eje dptico

Figura 3.3: Angulo de ajuste de fase para generacién de segundo arménico en KDP

(de [74]). La excentricidad esta exagerada.

generada que también depende Jde la direccion de propagacion en el cristal es el
coeficiente no lineal efectivo des introducido en (3.29). En la figura 3.4 se muestra
la disposicién relativa, en un caso general, de los ejes cristalograficos y los ejes
del laboratorio definidos por la geometria externa del medio no lineal, asi como
los 4ngulos que relacionan ambos ejes coordenados: Puesto que la expresién de
d.; depende de los dngulos # (entre la direccion de propagacién y el eje optico) y ¢
(rotacién alrededor del eje optico), es necesario comprobar no sélo que d.; permanece

distinto de cero, sino ademas optimizar el valor del angulo ¢.

3.2.4 Doble refracciéon y angulo de coleccion

Otro importante aspecto a tener en cuenta para el ajuste de fase por birre-
fringencia es el efecto de la doble refraccion [75]: a medida que la onda extraordinaria
se propaga en el medio birrefringente, la direccion de propagacién de la energia
(direccién del vector de Poynting, que es la direccién de propagacién que se mide
experimentalmente), se aparta de la direcciéon de la velocidad de fase un angulo p
llamado angulo de doble refraccion, expresado por

n?sin?0 [ 1 1
~t e OO | el ;
[ an g 2 (ng ng) . (3 43)
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CRISTAL

Figura 3.4: Disposicion relativa de los ejes del laboratorio y los ejes del cristal (de
[T1].

Si alguna de las 3 ondas que interaccionan en el cristal se propaga como onda
extraordinaria (como ocurre en el caso de generacién de la frecuencia diferencia
cuando se pretende ajuste de fase por birrefringencia colineal), se separa de la(s)

ordinaria(s) después de la distancia

g

: (3.44)

denominada distancia de apertura. En esta expresion w es el radio de los haces
gaussianos. Hasta ahora hemos considerado ondas planas infinitas, o al menos tales
que w > A. En el apartado siguiente se considera la influencia en el efecto de que
las ondas, en realidad, tengan un perfil de amplitud gaussiano, y se da la definicién
explicita de w. En la figura 3.5 se ilustra el efecto de la doble refraccién. A diferen-
cia de la refraccion habitual, debida a la dispersién del indice de refraccion, aunque
la incidencia sea normal a la superficie del cristal, hay doble refraccién si la di-
reccion de propagacion no es perpendicular o paralela al eje 6ptico. La propagacién

en la direccién del eje Gptico carece de interés en este contexto, ya que no hay
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Figura 3.5: Efecto de la doble refraccién.

onda extraordinaria. En cambio, la propagacion perpendicular al eje dptico fija la
birrefringencia del medio, ya que es la correspondiente a 6,, = 90°, eliminando la

posibilidad de lograr el ajuste de fase escogiendo el angulo 6.

Una dltima cuestion relativa al ajuste de fase colineal es el angulo de coleccion:

la funcién %’ﬁm vs. |Ak| presenta el aspecto indicado en la figura 3.6. Des-
cribe un maximo principal pronunciado y una serie de bandas laterales de amplitud
decreciente. La anchura (a media altura) del maximo central puede considerarse
una medida del “ancho de banda” del ajuste de fase, es decir, el rango en el cual
| Ak|, aiin no siendo cero, no reduce el factor de coherencia mas que hasta la mitad.
El desajuste de fase depende, vectorialmente, tanto de los médulos como de las
direcciones de los vectores k. Los moédulos a su vez dependen de las frecuencias y
los indices de refraccion, que son a su vez también funcion, como hemos visto, de
la direccién de propagacién. Asimismo dependen también de otros factores como
temperatura, presién, campos eléctricos o magnéticos estaticos, etc... |Ak| es por
tanto, una funcién compleja de multitud de variables. Si consideramos todas cons-

tantes, excepto el dngulo que forman los vectores k con el eje 6ptico, puede llegarse

a una expresion para Ak vs. 0,,.
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Figura 3.6: sinc(AkL/2) vs. Ak.

Puede demostrarse [67] (desarrollando Ak en funcién de 6., en serie de Taylor
alrededor de 6,,) que para &, = 90°, la anchura de la funcién F, es aproximadamente
un orden de magnitud mas que si ,, # 90°. A esta anchura se le denomina angulo de
aceptacion. En otras palabras, si 6,, = 90°, se puede tolerar una divergencia mucho
mayor en los haces incidentes, o lo que es lo mismo, permite una mayor focalizacién

de los haces.

Tanto la eliminacion de la doble refraccion, como el mayor angulo de aceptacion
para el ajuste de fase a 8,, = 90°, hacen deseable esta configuracion siempre que sea
posible, y motivan su denominacién como ajuste de fase “no critico” frente al ajuste

de fase “critico” con 8 # 90°.

Obviamente, el fijar 6,, = 90° no permite sintonizar por dngulo la birrefringen-
cia del cristal, y muy improbablemente se satisfara la condicién de ajuste de fase
precisamente a ese angulo. En algunos cristales, como el LiNbO3 puede lograrse
ajustando la temperatura del cristal: en general, el indice de refraccién extraordi-
nario muestra una variacion mucho mayor con la temperatura que el ordinario. Asi,
es posible cambiar la birrefringencia del cristal cambiando su temperatura, de modo
qué pueda lograrse ajuste de fase para #,, = 90°. La birrefringencia compensa la
mayor parte de la dispersion de los indices de refraccion, pero es sintonizando la

temperatura como se consigue satisfacer la condicién de ajuste de fase.
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3.2.5 Haces gaussianos y focalizacion

Hasta ahora se han considerado las ondas electromagnéticas participantes en el
proceso de mezcla de frecuencias como ondas planas infinitas o limitadas por una
apertura mucho mayor que su longitud de onda. En este apartado se describe la
influencia en el proceso de la focalizacion de los haces, y ya no se puede prescindir
de una descripcion realista de los haces laser, que en general no son ondas planas

sino gaussianas.

Puede demostrarse que la distribuciéon radial de intensidad de un laser oscilando
en el resonador en su modo transversal mas bajo, TEMyy, tiene un perfil gaussiano
[66]. El haz ldser emitido a través del espejo de salida también exhibe este perfil
gaussiano de intensidad. Aunque en muchos aspectos un haz laser puede considerarse
paralelo, y similar a una onda plana, muestra varias caracteristicas diferentes cuando

se forman imdgenes del haz gaussiano mediante lentes o espejos [76].

Una solucién de las ecuaciones de Maxwell con una distribucion radial de inten-

sidad gaussiana para una onda que se propaga en z es

E(r,2,1) = E{)w";’z)e—rz/wz(z)e[—ik(z +7?/2R) — if(2)] ,—iwt (3.45)

donde r es la distancia transversal a la direccidn de propagacién, r? = 22 +y2. w(z)
es el valor de r para el cual la amplitud del campo E es e veces menor que su valor
maximo sobre el eje z. A este valor se le denomina radio del haz, o radio del modo, y
el wy es el valor minimo que puede alcanzar, y se le llama “talle del haz” (del inglés
beam—waist). R(z) es el radio de curvatura de los frentes de onda que interceptan
el eje de propagacion en z, y f(z) es el angulo de divergencia del haz. Se define el

parametro confocal, b

2rnw}
A

b=kwi =

(3.46)

Si se miden las distancias a partir del talle del haz (wo = w(z=0)), los parametros

anteriores pueden escribirse:

53



w?(z) = w? [1 4 (2{)2 = w? [1 + (n:;%)z] (3.47)
R(z) =z [1 4 (%)2 =z [1 & (nz‘:’g)gl (3.48)

B(z) = arctan (2{) = arctan ( = 2) (3.49)

nrwg

Se define la regién colimada del haz (en inglés waist region) la regién |z| < zg
alrededor del talle, en z = 0, tal que en z = +zp el tamaiio del haz w(z) es v/2 veces
mayor que el valor wp en el talle, y se denomina rango de Rayleigh a

nTws

A

ZR =

=b (3.50)

La regién colimada del haz, o longitud del foco se extiende un rango de Rayleigh a
cada lado del talle. Aunque numéricamente es igual a b, formalmente son distintos,
ya que en rigor b se define para un resonador y estd relacionado con el radio de

curvatura de los espejos y la separacién entre éstos.

También suelen definirse la cantidad adimensional { = 2z/b y las zonas de
campo préximo donde ¢ < 1 y campo lejano, ¢ > 1. En campo préximo puede
considerarse el haz colimado, es la zona +zp, y en campo lejano, el semi-angulo de

divergencia 3, con z > zg es

2 A
B = arctan adp
b nmwo

(3.51)

La potencia total W, asociada con un haz gaussiano de frecuencia w puede
obtenerse a partir del valor maximo de la amplitud del campo eléctrico en el talle
integrando el promedio temporal de la intensidad

CNéEg

1) = (S(r)) = S22 1B(r, ) (352

sobre las coordenadas transversales. Se obtiene para la potencia total del haz

enE31

W, = 5 57 (3.53)
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1 2

de donde se deduce que el drea equivalente de la seccién transversal del haz es ;7wg

2
en lugar de mwyg.

En la figura 3.7 se muestran las magnitudes definidas hasta ahora.

otampo campo | campo
préoximo lejano

\

. \/2_{.11, ‘:wo
Z=0
/_;z\
le—27g= 0.

Figura 3.7: Parametros caracteristicos de un haz gaussiano.

Las ecuaciones de formacion de imagenes para haces gaussianos son similares a
las de las ondas esféricas. Asi, cuando un haz gaussiano pasa a través de una lente
de enfoque delgada, de distancia focal f, el radio del haz w, es el mismo a ambos
lados de la lente, y el frente de fase cambia de R; a R; del mismo modo que para

una onda esférica (fig. 3.8.a) de modo que

11 1
— == (3.54)

Asi, para focalizar el haz en un punto de interés, hay que formar en él la imagen

del talle en el resonador, y se obtiene

nwTw; Wy

y (d - )y - f) = 2 - TH2 (3.55)
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Resolviendo ambas ecuaciones para d; y d; se obtiene la posicion de la lente. El
tamafo del talle del haz a ambos lados de la lente es (fig. 3.8.a)

_ 1/2

Cuando un haz gaussiano es focalizado por una lente o espejo de focal f > w,

(ws es el radio en la lente) el radio del haz en el foco es (fig. 3.8.b)

nTw,

; - d, i dy
SN | B i’///
| L 2

Figura 3.8: a) Imagen del talle de un haz gaussiano con una lente. b) tamafo del
haz en el foco (de [74]),

Es importante indicar que una lente puede emplearse para cambiar tanto el
parametro confocal b como el talle del haz wy. El haz mantiene su caracter gaussiano
(ya que la transformada de Fourier de una gaussiana es otra gaussiana) mientras
que las densidades de potencia (la intensidad o potencia por unidad de drea) pueden

aumentar considerablemente.

Si se introduce un medio después de la lente de focal f, como se muestra en la

figura 3.9, la posicién del foco, es decir, del talle del haz, se desplaza (se aleja si el
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medio tiene un indice de refraccion mayor que el del aire, como es habitual) una
distancia (n —1)(f — az) , pero puede comprobarse que el radio minimo no varia
El pardametro confocal en el medio pasa a ser nb, con un decrecimiento consiguiente

en la divergencia del haz.

Figura 3.9: Efecto de la insercién de un medio material en el enfoque de un haz

gaussiano [77]. a; = (nf — a1)/n.

Hasta aqui se han descrito brevemente los pardametros que caracterizan un haz
gaussiano. En adelante se describe la influencia de estos parametros en los proce-
sos de mezcla de frecuencias, en relacion ademas con otros factores que ya se han
introducido anteriormente: el desajuste de fase, la doble refraccién y la divergencia

de los haces.

Si en la expresion (3.21) del valor instantdneo de la componente cartesiana j de
la polarizacién inducida a la frecuencia w3 = w; — w,, se consideran ondas electro-

magnéticas gaussianas, con una dependencia espacial de la amplitud
Ej(r,z) = E¥(2)e"/" (3.58)

donde w;(z) es el talle del haz a la frecuencia j, z es la direcciéon de propagacion y

r? la distancia transversal al eje (r* = 22 + y?), puede deducirse [78] que el efecto de
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mezclar dos haces gaussianos de radios minimos w; y w; es producir una distribucién

de polarizacion de radio w3, donde

1 1 1
tﬁ_g = w_f + w_§ (3.59)
El sistema de ecuaciones acopladas (3.24) se plantea de un modo completa-
mente analogo, y su solucién para FEsi(z,r) con las condiciones de E3(z = 0) = 0
y 0Ey(z)/0z = 0FE1(z)/0(z) = 0 es también analoga pero sustituyendo Ej;(2) y
Efy(2) por Eji(r,2) y Efy(r, 2).

Para calcular el campo Fj a la salida del cristal deben incluirse de modo explicito
las dependencias de los campos con las coordenadas transversales, e integrar no sélo
respecto a z sino también respecto a z e y, teniendo en cuenta asi el volumen de

interaccién. De este modo se obtiene para la potencia de la onda generada antes de
la cara de salida del cristal (z = L) [78]:

L2
st = Cle Wmm (360)
donde C engloba los factores
1 (1) ) (B
G 2 (eo ningnac?  (AkL/2) (3:61)

Es la misma expresiéon que la obtenida para una onda plana, pero modificada
por el factor 2/7(w? + w?), que da cuenta del cardcter gaussiano de los haces y de

que el 4rea efectiva de la seccién transversal es 1/27w?, como se indicd maés arriba.

En la integracién que conduce a (3.60) se ha supuesto que el cristal se halla en el
campo proximo del haz gaussiano, es decir, que la longitud del cristal es menor que
el parametro confocal, y que por tanto, el cristal esta en la zona colimada del haz y
que no hay difraccién. Se han mantenido las suposiciones de colinealidad, ausencia
de doble refraccién (por lo tanto ajuste de fase a ,, = 90°) y transparencia en la
zona espectral en que se hallan w;, wy y w3. Es por tanto una expresién de validez
bastante restringida, pero se introduce por ser la situacién aplicable a la disposicion

experimental empleada en este trabajo.
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Sin embargo, puede comprobarse, y es facil percibir desde un punto de vista
intuitivo, que todos los efectos de cristal fuera del campo préximo del haz, no co-
linealidad, doble refraccién, absorcién, no satisfaccion de la condicién de ajuste de
fase, etc... equivalen a una reduccion de la longitud a lo largo de la cual tiene lugar

la interaccion.

Es imposible tener en cuenta todas estas situaciones simultaneamente y llegar a
una férmula cerrada que las incluya, ya que normalmente estan interrelacionadas.
Asi, por ejemplo, la focalizacién fuerte (el parametro confocal es menor que la lon-
gitud del cristal) aumenta la divergencia de los haces, y establece direcciones de
propagacion que forman distintos angulos con el eje 6ptico, en las cuales el factor
de ajuste de fase es distinto haciendo el proceso menos eficaz, pero por otra parte
disminuye la seccion transversal de los haces (el tamafio del talle), aumentando la

eficiencia de conversion.

La focalizacion es el parametro que resulta mas laborioso de integrar de un
modo general en el tratamiento tedrico. Por ello, en la bibliografia se encuentran
normalmente expresiones validas en los limites de focalizacion débil (3.56) donde
L > b [78], 6 fuerte (b < L) (ver p.ej. [79]). El trabajo de Boyd y Kleinman
de 1963 [71] representa el intento mas sistematico que se ha hecho de incluir no
solo la focalizacidon, sino el resto de parametros “optimizables” en un proceso de
mezcla de frecuencias. Para ello definen una funcién de todos estos parametros que
se optimiza, integrando numéricamente, para todos o parte de ellos. Si bien su
trabajo, asi como los de las referencias [78,79,80] estan dirigidos a una optimizacién
de la eficacia del proceso de generacion de segundo armoénico, o del umbral para los
osciladores paramétricos, sus conclusiones pueden aplicarse al caso de la diferencia
de frecuencias: La potencia generada puede escribirse, en situaciones limite, en
funcion de tres longitudes caracteristicas, la longitud del cristal L, la distancia de
apertura [, (3.44) y la longitud efectiva del foco (I; = wb/2 [79]), (en ausencia
de absorciones, supuesto el foco en el centro del cristal que es la posicién 6ptima

para Ak = 0) como
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La dependencia con L? cuando el cristal esta en el campo préximo del haz sugiere
el empleo de cristales lo mas largos posibles, pero una vez que L > b el aumento
del drea de la seccion transversal reducira la eficiencia de conversion. Es razonable
presumir que la maxima conversion tendra lugar cuando L =~ b, lo que se denomina
condicién confocal. Un analisis exacto [71] muestra que el valor 6ptimo resulta a
valores algo mayores L: L = 2.84b para generacion de segundo armoénico. El analisis
de [71] no permite obtener una expresion analoga para diferencia de frecuencias,
ya que el incluir el caracter extraordinario de uno de los campos en la expresion
de E(w3 = w; — wy) de modo que de cuenta de la diferencia entre la direcciéon de
propagacion de la energia y la del frente de onda, no permite obtener la funcién

respecto a la que se optimiza en la forma adecuada.

Sin embargo, en ausencia de doble refraccion el tratamiento para generacion de
segundo arménico o suma de frecuencias es analogo y permite extender el valor de

la condicién de enfoque 6ptima L/b = 2.84.

En (3.58) atin se mantiene la hipétesis de ausencia de absorciones. Cuando se
tienen en cuenta las absorciones [81], la expresién completa de la potencia generada

queda:

W= L (1) DL W e

2 \e ningnac? w? + w?

coar, 1+ e —2e=380L cos(AKL)
(AKL)? + 1(AaL)?

donde Aa = a3 + a2 — a3 y a3, a3, az son los coeficientes de absorcién a las

ThT,T5-

(3.63)

frecuencias wy, wy y w3 respectivamente.
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3.2.6 Aplicacion a la generacion de infrarrojo por diferen-
cia de frecuencias 6pticas en LiNbOj

En este apartado se verifica la posibilidad de generacion de infrarrojo por dife-
rencia de frecuencias épticas en Niobato de Litio y se evalia la eficacia esperada del
proceso en las condiciones experimentales que se dan en la disposicién experimental

empleada en este trabajo.

El LiNbOj cristaliza en el sistema trigonal (3m). Tiene por tanto cuatro coefi-

cientes opticos no lineales distintos de cero.

Como se ha discutido en los apartados anteriores, la eficacia del proceso es
maxima en condiciones de ajuste de fase colineal con 0,, = 90°. Al tratarse de
un cristal con dispersién normal, para consguirlo debe emplearse el ajuste de fase
tipo I: la onda a w; (laser de Art) debe propagarse como extraordinaria (polari-
zacién paralela al eje optico) y las ondas a w; y w3 como ordinarias (polarizacion

perpendicular al eje 6ptico).

Los ejes cristalograficos en los que se expresan los coeficientes 6pticos no lineales
se escogen del siguiente modo: z || ¢ (paralelo al eje optico), z L o, (perpendicular
a cualquiera de los tres planos o, de la celdilla unidad), y L zz. El sistema de
los ejes del laboratorio z'y'z" lo escogemos de modo que z || 2/, ya que los haces
han de propagarse en zy para 6,, = 90°, y la direcciéon de propagacion suele ser
horizontal. Los ejes 2’ ¢ 3’ forman un angulo ¢, en principio arbitrario, respecto a
los cristalogréficos = e y, y tomamos 2’ como direccién de propagacion. En la figura

3.10 se muestra la disposicion relativa de los ejes y la celdilla unidad.

Las componentes de los campos eléctricos en el sistema zyz seran

Ey, = By Esy, = Egy
Err = Ely" cos ¢ Eayr = E‘Zy’ cos ¢
E]_.y = Ely’ sinqﬁ Egy = E2y’sen¢

y el tensor d para el LiNbOj3 esta expresado en 3.11. Si el haz de frecuencia w,
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Figura 3.10: Celda unidad del LiNbO; y disposicién de los ejes del cristal y los del

Laboratorio.

(el laser de colorante) se propaga como onda ordinaria, E,, = Ey;y = 0 y si el de

frecuencia w; (Ar*) se propaga como extraordinaria, Ey; = Eyp = Eyy = Eyy = 0.

Con ello la expresion de las componentes de la polarizacién en los ejes del cristal

queda
Px = 2[drz£Ele2:c + dzzyEleZy]

Py = 2[dyz..~:E1zE2.1: + dyzyEleZy]
-Pz = 2[dzz:c EleZJ: + dzzyEle2y]

teniendo en cuenta que d,; = dys, dyzy = d1g = 0, dyzy = day = dis, dyyy = dps = 0,
Y dzzp = d3s = 0, d,;y = 0, sustituyendo la expresion de las componentes del campo

en el sistema z'y’'z’
Py = 2dysEy, By = 2dy5Fy 0 Eyy cos @

Py = lesElegy = 2d15E12fE2yf SiDd’

P,=0

y expresando las componentes de la polarizacién en el mismo sistema,
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Py = Pycos ¢+ Pysing = 4dy5Fy, Fop

Py = —Pysing+ Pycos¢ =0
Pp=0

Es decir, la onda de polarizacion se propaga como ordinaria, al igual que w,, y como
corresponderia al ajuste de fase tipo I. La magnitud de la interaccion es en esta
disposicién independiente del angulo de rotacién ¢ alrededor del eje 6ptico. En esta

situacion el coeficiente 6ptico no lineal efectivo es d.; = 2d;5.

Obviamente este resultado es valido sélo en la situacién en que se ha planteado.
La expresion de P a la que se hubiese llegado permitiendo mas grados de liber-
tad (polarizaciones arbitrarias, o un angulo distinto de 90° entre la direccién de

propagacion y el eje optico) seria completamente distinta.

Una vez establecido el coeficiente 6ptico no lineal relevante para la interaccion y
verificado que no se anula para las direcciones establecidas, es necesario comprobar

que se puede llevar a cabo la interaccion en condiciones de ajuste de fase.

Para ello es necesario un conocimiento preciso de los indices de refraccién del
cristal, tanto ordinario como extraordinario, y su dependencia con la frecuencia
de los campos electromagnéticos y con alguna otra magnitud externa que permita

ajustar la birrefringencia del cristal para cumplir la condicion de ajuste de fase.

Hobden y Warner [82] en un cuidadoso estudio del indice de refraccién del
LiNbOj3 crecido a partir de una mezcla estequiométrica, concluyeron que los datos
de indice de refraccion para todas las temperaturas y longitudes de onda de interés,
pueden resumirse en dos ecuaciones de Sellmeier, una para el indice de refraccién

ordinario y otra para el extraordinario:
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1.173 x 10° + 1.65 x 10~27?
A2 — (2.12 x 102 4 2.7 x 10-5T2)

0.970 X 10° 4 2.70 x 10~272
X2 — (2.01 x 10% + 5.4 x 10-572)2

n? =4.9130 +

7 — 2.718 X 1078)2

n? = 4.5567 + 2.605 x 107772 + —2.24 x 1078)2

(3.64)

donde T' viene expresado en grados Kelvin y A en nm. Los autores estimaron que

los resultados de estas ecuaciones son validos para la zona A = 400 nm—4pum y T
entre 0 y 400°C.

Empleando estas ecuaciones y un sencillo programa de célculo se pueden hallar
los valores del indice de refraccion para cualquier longitud de onda y temperatura
en el rango indicado, y con ello encontrar las temperaturas, si las hay que verifican
la condicién de ajuste de fase, que como ya se indicd, para propagacion colineal es

ns(wl —Wz) _ Ry NaWs (3 65)
¢ c c '

En la figura 3.11 se muestran los resultados que se han obtenido resolviendo
numéricamente (3.65) para distintas T para dos longitudes de onda del ldser de Ar*
(514.5 y 488.0 nm) y la zona de frecuencias en que emite un laser de colorante con
Rodamina 6G bombeado por otro de Ar*. Es necesario indicar sin embargo, que
la temperatura de ajuste de fase en el LiINbO3 puede sufrir enormes variaciones con
pequenos cambios en la proporcion de la mezcla fundida a partir de la cual se crece
el cristal. En la figura 3.12 se muestra el efecto en la temperatura de ajuste de fase
para generacion de segundo armonico, ya que no hay datos publicados para el caso

de generacion de la frecuencia diferencia.

Una vez verificado que es posible conseguir el ajuste de fase colineal a 6,, = 90°,
para calcular la eficacia esperada del proceso es necesario establecer las condiciones
en que se lleva a cabo el experimento: tamano de los haces, focalizacion, longitud
del cristal y potencia de los laseres, si se desea estimar también la potencia de la

radiacién infrarroja generada.
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Figura 3.11: Condiciones de ajuste de fase por temperatura para la generacién de

la frecuencia diferencia en LiNbOs.

Los valores de diferentes parametros que se reflejan a continuacién son los que

se dan en las condiciones de trabajo habituales,

W(Art) = 300 mW

W(R6G) = 50 mW

L =50 mm

AM(Ar*) = 514.5 nm (19429 cm™!)

AMR6G) = 621.3 nm (16096 cm™1)

MIR) = 3.0 nm (3333 cm™)

dis = 1.5 x 1078 esu= 6.3 x 1072 m/V
T'=T,=1.T3=0.87

¢~ 380°C

no(Art) = 2.28. n,(R6G) = 2.30, n,(IR) = 2.15

En condiciones de enfoque optimo, L/b = 2.84 y b = 17.6 mm, y de (3.50)

se obtienen los radios minimos de los haces wo(Ar*) = wo(R6G) = 25um, y de
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Figura 3.12: Efecto de la estequiometria en la temperatura de ajuste de fase para

generacién de segundo arménico en LiNbO3 (de [83]),

(3.59), wo(IR) = 13pm. Sustituyendo estos valores en la quinta ecuacién de (3.62)

se obtiene
W(IR) =322 uW
La eficiencia de conversién suele expresarse como
W(IR)

T= W(Ar+)W(R6G) (W)

y en estas condiciones n = 2.1 x 10~ W~!. Alternativamente, y por analogia con los
osciladores paramétricos opticos, también se da en ocasiones el rendimiento como el

producto adimensional nW(Ar*) (en general n multiplicado por la potencia del

laser de bombeo).

En el dispositivo construido en este trabajo, no se cumple la condicién de enfoque
éptimo, sino la de campo préximo. Los haces tienen un radio aproximado en la lente
de enfoque de 600 pm, lo que supone un radio en el foco de 82 um para el laser de
Art, 99 um para el de colorante, y 63 pm para el haz infrarrojo. (b = 93 mm para
el laser de Ar*). En estas condiciones es la primera de las ecuaciones de (3.62) la

que ha de aplicarse, y se espera obtener:

W(IR)=16.8 pyW y n=1.1x10"> W1
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Capitulo 4

Descripcion del sistema



Este capitulo esta dedicado a la descripcién pormenorizada de todos los ele-
mentos del espectrometro, sus caracteristicas, funcionamiento y detalles de diseno y

construccion de aquéllos sistemas que no son comerciales.

4.1 Descripcion general

Coma ya se ha indicado en los capitulos anteriores, la técnica consiste en generar
radiacion infrarroja a partir de la polarizacion eléctrica inducida en un cristal de
LiNbOs, a la frecuencia diferencia entre las de dos radiaciones electromagnéticas
visibles. Estas son las emitidas por un laser de Art (la de mayor frecuencia) y la
de un laser de colorante sintonizable (la de menor frecuencia), ambos operados en
modo continuo. Este tltimo est4 bombeado por otro de Art y emplea como medio

activo una disolucién de Rodamina 6G (en adelante R6G) en etilenglicol.

La frecuencia de la radiacién infrarroja es estrictamente la diferencia entre las
frecuencias de los laseres visibles, por lo que el barrido controlado de la frecuencia

del laser de colorante determina el barrido en frecuencia de la radiacién infrarroja.

Las caracteristicas deseadas de alta resolucion instrumental y precisién y exac-
titud en la escala de frecuencias del espectro infrarrojo hacen necesario el fun-
cionamiento en modo tunico (longitudinal y transversal) de los laseres, y el conoci-
miento preciso (y exacto) de la frecuencia de ambos. Por ello son necesarios sistemas

de estabilizacién activa y medida de la frecuencia.

El sistema de estabilizacion activa de la frecuencia del laser de colorante es
comercial, mientras que el del laser de Ar*t ha sido construido por nosotros, asi

como los sistemas de medida de la frecuencia infrarroja.

En el capitulo anterior se ha indicado la conveniencia de que los haces visibles se
propaguen colineales en el interior del cristal y la necesidad de que las polarizaciones
de ambos sean ortogonales (ordinaria la del laser de R6G y extraordinaria la del de

Ar*) para que se pueda satisfacer la condicién de ajuste de fase. Un partidor de haz
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de polarizacién permite superponer ambas satisfaciendo las condiciones antedichas.

Los diametros de los haces son adaptados de modo que al ser enfocados sobre
el cristal, para lo que se emplea una lente acromatica, se satisfaga la condicién de

campo proximo (2zg > L)

El cristal se halla en el interior de un horno de temperatura ajustable (hasta
500 °C) que permite “sintonizar” la birrefringencia del cristal para que se satisfaga
la condicién de ajuste de fase para cada combinacién de frecuencias, y barrer la
temperatura sincronamente con el barrido en frecuencia del laser de colorante. El
horno y el sistema de control de la temperatura también han sido construidos por

nosotros.

El infrarrojo generado y los haces visibles son colineales, lo que facilita el ali-
neamiento de los elementos 6pticos siguientes. Los haces se recoliman con otra lente

(de F,Ca) y se separan en dos haces con un partidor de haz de Ge depositado sobre
KBr.

Uno de los haces se dirige sobre la célula con la muestra y experimenta la ab-
sorcién, mientras que el otro se emplea para obtener una referencia de la potencia
generada y posteriormente compensar posibles fluctuaciones de ésta durante el ba-
rrido. Dos detectores de InSb a 77 K sobre los que se focaliza la radiacién infrarroja
(con sendas lentes convergentes de F;Ca) suministran una corriente proporcional a
la potencia en ambos brazos del espectrometro, y el cociente estas sefiales eléctricas,
convenientemente amplificadas, proporciona el espectro de transmisién de la mues-

tra.

Se emplea un sistema de deteccion sensible a la fase para detectar sélo la ra-
diacién infrarroja generada en el proceso de mezcla de frecuencias y con una relacién
seflal /ruido adecuada. Para ello el haz del ldser de colorante se modula en ampli-
tud, con un modulador electromecéanico o electrodptico. Asi, la radiacién infrarroja,
también estd modulada en amplitud, y un amplificador sensible a la fase (o amplifi-

cador lock-in) sélo amplifica la sefial y el ruido modulados a esa frecuencia, y no los
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generados por el fondo de radiacén continua, mas intensa, del entorno a ~ 25 °C, el
horno a ~ 400 °C, o la procedente de los tubos de descarga de los ldseres de Art,

etc.

Las senales amplificadas y rectificadas de ambos detectores, junto con las sefales
de control del barrido en frecuencia, se llevan a un convertidor analdgico-digital
(CAD) conectado mediante un interfaz GPIB a un ordenador personal tipo AT,
en el que se almacenan los datos para su posterior tratamiento y presentacién. El
tratamiento tipico de los datos comprende la linealizacién de la escala de frecuen-
cia, la asignacién de frecuencias absolutas a las lineas del del espectro obtenido y
eventualmente la unién de varios conjuntos de datos de barridos adyacentes en un

tnico fichero.

En la figura 4.1 se muestra un esquema con la disposicion de los elementos

mencionados hasta ahora.

4.2 El laser de Art

4.2.1 Generalidades

En el transcurso del trabajo se han empleado dos laseres de Art: uno mode-
lo 2020-05 y otro modelo 165-09, ambos de la firma Spectra-Physics. Si bien en
principio son similares en cuanto a prestaciones (potencia de emisidn, estabilidad,
...) el primero resulté tener un importante ruido en amplitud (fuertes transitorios
con componenetes de frecuencia muy altas) que dificultaba su estabilizacién en fre-
cuencia. Ademas la fuente de alimentacién de este laser provocaba interferencias
eléctricas en otros sistemas que forman parte del espectrémetro. Por ello, y pese
a que se habian disefiado y construido buena parte de los componentes mecanicos
y electronicos del sistema de estabilizacion en frecuencia para éste laser, se decidio
prescindir de él y sustituirlo por el modelo 165, mas antiguo pero que no presenta ese

problema debido a un diseno distinto de la fuente de alimentacion. La descripcion
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Figura 4.1: Esquema de los elementos mds importantes que integran el es-

pectréometro de frecuencia diferencia.
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se limitara por tanto a este ultimo.

Este l4ser puede emitir en 8 lineas diferentes sin necesidad de cambio de épticas:
514.5, 507.1, 496.5, 488.0, 476.5, 472.7, 465.8 y 457.9 nm (A en el aire), y ainen 4 6 5
mas si se emplean recubrimientos y materiales 6pticos distintos. Las distintas lineas
se seleccionan mediante un prisma en el interior de la cavidad. En este trabajo se han
empleado sélo las lineas de 514.5 y 488.0 nm (19429 y 20486 cm™! respectivamente)
por ser las més intensas. La anchura espectral de las lineas es de unos 6 GHz (0.2
cm™) y su perfil es la envolvente de ~40 modos longitudinales separados 143 MHz
(5x1073 cm™') que compiten entre si (se generan y extinguen rapidamente'). La
separacion entre modos del resonador esta fijada por la longitud de éste: Ap = ¢/2L

(donde c es la velocidad de la luz y L la longitud del resonador, que en este caso es
1.05 m).

La operacién estable en modo tinico se consigue mediante la insercién en el
resonador de un etalén (mod. 589-12 de Spectra Physics). El etal6n tiene una curva
de transmision periddica con la frecuencia, de periodo ¢/2l (donde [ es la separacién
entre sus caras internas). El modo longitudinal del laser para cuya frecuencia son
minimas las pérdidas introducidas por el etaldon, crece en intensidad a expensas de

los demas, y finalmente es el {inico modo longitudinal activo en la cavidad.

El etalén esta formado por dos laminas de silice fundida, separadas por un espa-
ciador de silicato de Titanio. Su intervalo espectral libre (separacion entre franjas de
transmisién) es de 10 GHz (0.33 cm™!), con lo que sélo puede presentar un méximo
de transmision dentro de la curva de ganancia del laser. El etalon permite sintonizar
el modo activo del resonador mediante el ajuste de la presién de un muelle sobre
el espaciador. Una ligerisima variacién asi producida del espaciado entre las caras
reflectantes provoca una pequefia variacion del intervalo espectral libre, pero un
desplazamiento significativo de la posicién absoluta de las franjas de transmisién,
suficiente para poder sintonizar cada modo de la cavidad del laser. Es importante

indicar que el etalon selecciona uno de entre todos los modos longitudinales de la

ldebido al mecanismo predominantemente homogéneo del ensanchamiento del perfil de ganancia
(84].
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cavidad, pero no su frecuencia, que sélo depende del camino dptico entre los espejos

del resonador, L, y no del etaldn.

Sin el etalon intracavidad la potencia emitida por el laser, en condiciones éptimas
de limpieza y alineamiento, es 2.2 W a 514.5 nm y 1.9 W a 488 nm. La insercién
del etalén no debe modificar estos valores (salvo pérdidas por insercién), pero en la
practica los valores tipicos que se obtienen son 200-400 mW a 514 nm y 300-600

mW a 488 nm para operacién monomodo.

La estabilidad en la potencia de emision es, segtin las especificaciones del fabri-
cante, mejor que un 0.2% de la potencia media, y en la realidad es, tipicamente,
del 2% (medido como tanto por ciento del valor rms de la oscilacién sobre el valor

medio de la potencia en la banda 10 Hz — 2 MHz).

4.2.2 Estabilizacién de la frecuencia. Descripciéon general

En Espectroscopia laser es esencial que la frecuencia? de los laseres se mantenga
tan estable como sea posible alrededor de un valor conocido. Las fluctuaciones
Av alrededor del valor deseado i, deben ser, al menos, menores que las anchuras
de las lineas que se pretenden resolver. Esta estabilidad debe ser mantenida tanto
por los laseres de frecuencia fija, como el del Art, como por los sintonizables, en
los que la fluctuacion A = & — y(t) debe ser menor que la resolucién instrumental

deseada.

La frecuencia 7 de un modo longitudinal de la cavidad satisface

V= — 4.1
5T (4.1)
2Suele hablarse de estabilidad y estabilizacién de la frecuencia aunque la mayoria de las técnicas

empleadas en la zona visible del espectro miden y comparan la longitud de onda, debiéndose

hablar en rigor de la estabilizacién de la longitud de onda. Sin embargo, aqui nos acogeremos a la
costumbre usual.
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donde m es un niimero entero (~ 3.9 x 10° para la linea de 582 THz —514.5 nm~ del
laser de Ar* en un resonador de 1 m de longitud), c es la velocidad de la luz y L el

camino optico dentro del resonador
L= nldl + ﬂ2d2 + - (42)

donde los subindices hacen referencia a cada uno de los medios que puede haber en
el interior del resonador (aire, plasma, cuarzo, colorante, etc.) y n; y d; son el indice

de refraccion y el espesor de cada uno.

Cualquier cambio en n 6 d afecta a la frecuencia de emisién del laser. Las

principales causas de inestabilidad de la frecuencia en el laser de Art son:

— A largo plazo fluctuaciones de la temperatura ambiente que provocan cam-
bios en la longitud de los elementos estructurales del resonador, o cambios de
presion atmosférica que cambian el indice de refraccion del aire en los espacios
abiertos a éste en el resonador. Estas variaciones son suaves y lentas, y suelen

denominarse “derivas” de la frecuencia.

— Inestabilidades de corto término (jitter en la literatura inglesa) las causan
vibraciones acusticas de los espejos, ondas de presion actsticas, fluctuaciones
en la homogeneidad de la descarga del tubo de plasma, vibraciones inducidas
por el agua de refrigeracion, etc. Este tipo de variaciones son generalmente de

menor amplitud y tienen lugar en una escala de tiempos mucho menor.

Para reducir al minimo las inestabilidades se recurre en primer lugar a técnicas
“pasivas” de estabilizacion: se debe hacer un diseno lo mds estable posible (mecani-
co y térmico) del resonador. En el modelo 165 el resonador esta formado por barras
huecas de cuarzo (coeficiente de dilatacién @ = 5 x 1077 K1) y tiene un disefio
“compensado”, en el que la pequena dilatacién longitudinal de los tubos de cuarzo
es compensada por la que experimentan, en sentido opuesto, las piezas sobre las que
apoyan los soportes de los espejos (ver la figura 4.2). Se consigue asi una estabilidad
de 60 MHzK~! (0.002 cm™'K™). El etalén intracavidad también es sensible a los
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cambios de temperatura. El espaciador de silicato de Titanio (@ = 3 x 1078 K1)
proporciona una estabilidad térmica de 18 MHz K~!, mejor que la del resonador.
Con ello se previene la posibilidad de que sea el etalén el que provoque “saltos de

modo” por deriva térmica de su curva de transmision.

También forma parte del sistema de estabilizacion pasiva del resonador el empleo
de encimeras antivibratorias (Newport mod. CS-34-4), con un amortiguamiento
neumatico logrado mediante pelotas de tenis (baratas pero eficaces) situadas entre

las encimeras y las patas de las mesas.

El sellado de los espacios abiertos al aire, y su eventual purga con N, completa

la estabilizacién pasiva del laser de Ar™.

Las fluctuaciones de alta frecuencia son mas dificiles de evitar. Estas provienen
es su mayor parte de vibraciones transmitidas por el agua de refrigeracion y fluc-
tuaciones del indice de refraccion en la region de la descarga. Estas perturba-
ciones pueden reducise parcialmente disminuyendo la intensidad de la corriente en
la descarga y el caudal del agua de refrigeracion, pero obviamente hay un limite

préactico si no se desea operar con una potencia minima.

La solucién empleada habitualmente, y la escogida en este trabajo, consiste en
montar uno o ambos espejos del laser sobre elementos piezoceramicos. Estos ele-

mentos varian su longitud proporcionalmente a la intensidad de un campo eléctrico

cuarzo
: Y7777 7227777
ajuste
P /X7 77777787724
alta expansion
soporte baja expansién
espejo

Figura 4.2: Disefio compensado del resonador del ldser de Art mod. 165.
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aplicado entre dos electrodos unidos (por deposicion o esmaltado) a dos superficies,
generalmente paralelas, del elemento. Variando controladamente la tensién entre
los electrodos se varia la longitud del elemento piezoceramico, con ella la posicién
del(los) espejo(s), y en definitiva, la longitud L del resonador. Asi pueden compen-
sarse las variaciones de espesor éptico introucidas por las perturbaciones que se han

comentado. .

Es necesario disefiar un sistema que establezca una frecuencia de referencia,
que permita medir de modo continuo la diferencia entre la frecuencia instantanea
del ldser y la de referencia y convierta esta diferencia en una sefal eléctrica que
aplicada a la(s) piezoceramica(s) produzca el cambio de longitud necesario en el
resonador para que la frecuencia del modo longitudinal activo se aproxime a la de
referencia. Un sistema de este tipo es un servocontrol o sistema realimentado (feed-
back control en inglés), que de modo continuo mide la desviacién de la variable a
controlar respecto al valor deseado y la corrige a medida se produce. Este es el
sistema de estabilizacién activa de la frecuencia. Un esquema se muestra en la

figura 4.3.

AMP

<Y
4
=/

Figura 4.3: Esquema del servosistema de estabilizacion activa de la frecuencia del

laser de Ar™. ¢ es la senal de error.
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En general, un servocontrol consta de tres partes: el sistema que determina el
valor instantaneo de la variable a controlar y su diferencia respecto al valor deseado,
el sistema acondicionador de la senal y la variable controlada. En el contexto de
estabilizacién de frecuencia de laseres, el valor real de la frecuencia se determina con
un dispositivo que proporciona una sefal eléctrica de magnitud dependiente de la
frecuencia de la radiacion, cuyo valor se compara electronicamente con el que deberia
tener si la frecuencia fuese la deseada. Un sistema electrénico amplifica esta senal y
la aplica a la(s) piezoceramica(s) cuya elongacién determina la variable controlada

(la longitud del resonador).

La frecuencia de referencia se ha escogido como aquélla a la que la transmisién
de un un interferémetro confocal de Fabry-Perot [85] alcanza el 50% de su valor
maximo. Un interferémetro de este tipo esta formado por dos espejos esféricos
del mismo radio de curvatura, d, con el foco comun (ver la figura 4.4(a)). Sila
reflectividad de los espejos no es del 100%, la transmisién de este dispositivo en
funcion del desfase que sufre un haz en un trayecto de cuatro veces la separacién

entre espejos® (fig. 4.4(b) es una funcién de Airy, periédica, con mdximos cada
8dr /A (ver la figura 4.4(c)).

Expresado en funcién de la longitud de onda, la condicién de maximo de trans-
mision del interferémetro se cumple para cualquier longitud de onda A, tal que

_4d

m

Ko (m=1,2,3,.:.) (4.3)

Al intervalo de longitudes de onda

_E 4d 4d
" m m+1 m24+m

A, (4.4)

se le denomina intervalo espectral libre del interferémetro y se expresa usual-

mente en unidades de frecuencia (independiente de m)

i€
4d

si la distancia al eje es mucho menor que el radio de curvatura; si no lo es hay que tener en
cuenta otros términos para calcular la distancia recorrida dentro del interferémetro.

A = (4.5)
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Figura 4.4: a) Interferémetro confocal de Fabry-Perot. b) Trayectoria de los rayos
en el interferémetro. c¢) Transmisién de un interferometro F-P. R es la reflectividad

de los espejos y F* la fineza.

Por lo tanto una medida interferométrica aislada no proporciona mas que
médulo ¢/4d, ya que todas las frecuencias 7 = o+mc/4d se comportan anédlogamente

por lo que respecta a la transmision del interferémetro.

Se define la fineza F* (traduccién usual de finesse) del interferémetro como la
relacién entre el intervalo espectral libre y la anchura a media altura de las franjas

de transmision:
AD

T

F* (4.6)

La fineza depende de la reflectividad, del alineamiento de los espejos y de la
calidad de su superficie [74]. Los espejos esféricos pueden fabricarse con un grado
de precisién muy elevado, mayor que los planos, y las caracteristicas geométricas
de la cavidad hacen su alineamiento menos critico, siendo posible construir inter-
ferémetros confocales de alta fineza con un disefio mecanico muy compacto y a la
vez estable. Por ello se ha escogido este tipo de interferémetro para la estabilizacién

del laser de Ar* del espectrémetro.
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El interferometro se ha escogido con la fineza adecuada para que a 514.5 y 488.0
nm la semianchura de una franja de transmisiéon sea mayor que la amplitud de las
oscilaciones rapidas de frecuencia. Es necesario, ademas, poder sintonizar la fre-
cuencia de las franjas de transmisién de modo que un flanco de una de ellas coincida
con el intervalo de frecuencias en el que esta oscilando la frecuencia del laser. De
este modo, la intensidad luminosa transmitida por el interferometro es proporcional
a las fluctuaciones de frecuencia del ldser (véase la figura 4.5). Para sintonizar la
frecuencia de las franjas de transmision, el interferometro tiene a su vez uno de sus
espejos montado sobre una piezoceramica, y la sintonia se lleva a cabo variando el
voltaje aplicado a ella. Un fotodiodo colocado detras del interferometro genera una
corriente eléctrica proporcional a la intensidad luminosa transmitida, y la diferencia
entre ésta, y la producida cuando la transmision es el 50%, es propoporcional a la
separacién entre la frecuencia instantdnea del ldser y la deseada. Esta diferencia,
denominada senal de error, es acondicionada, amplificada y aplicada a las piezo-
ceramicas del laser, que varfan su longitud hasta que la frecuencia es la deseada y

la senal de error se anula.

El acondicionamiento de la senal se lleva a cabo en un amplificador PID (abre-
viatura de “Proporcional, Integral, Diferencial”) que ha sido contruido al efecto.
Este sistema tiene el objeto de optimizar la respuesta del sistema sobre toda la
banda de frecuencias (el espectro) de la sefial de error. Esta se considera como
superposicion de oscilaciones de distinta amplitud que se extienden en un intervalo
de frecuencias que va desde los mHz para las fluctuaciones térmicas o de presién

ambiente, hasta las decenas de KHz para las de origen actstico y ain mas alla.

El amplificador PID esta formado en esencia por tres amplificadores, con distinta

respuesta en frecuencia, puestos en paralelo:

— El primero es un amplificador proporcional, cuya salida es directamente pro-
porcional a la sefial de error y con una respuesta en frecuencia (ancho de banda)

que llega hasta la de resonancia mecanica del sistema espejo—piezoceramica.
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Figura 4.5: Variacion de la transmision del interferémetro con las oscilaciones de

frecuencia del laser.

— El segundo es un amplificador cuya respuesta es proporcional a la integral
de la senal de error. Este amplificador es necesario para llevar la sefial de
error realmente a cero, lo que no puede hacer el amplificador proporcional

cuyo voltaje de salida tiende a cero a medida que la sehal de error también se

aproxima a cero.

— El tercero es de tipo diferencial, y da cuenta de los transitorios rapidos de la

senal de error.

El voltaje suma de los de salida de estos tres dispositivos es a su vez amplificado

(hasta 750 V en este trabajo) y se aplica a las piezoceramicas.

La estructura de un interferémetro es en definitiva analoga a la de un resonador
laser, y por lo tanto la frecuencia de sus franjas de transmisién (analogas a los
modos longitudinales del resonador) se ve afectada de igual modo por los cambios

“de espesor Optico entre los espejos. Aun asi, en general, es mas estable que un

80



laser, ya que es un recinto cerrado, no tiene medio activo en su interior, puede
aislarse térmicamente de un modo eficaz, mantenerse a presion constante —incluso
evacuarse—, y el espaciador puede construirse con un material con coeficiente de
dilatacién muy bajo (ej. SuperInvar o < 0.36 x 107¢ K~! o Cerodur o < 1077K~!)
a un costo razonable. La estabilidad a corto término del interferémetro (y con ella
la del laser “anclado” a él) esta practicamente asegurada. No obstante, aun con
un buen aislamiento actstico, estabilizando la temperatura y evacuandolo, es dificil

lograr una estabilidad de largo término mejor que varios MHz/hr.

Mas importante atin es el inconveniente que plantea la imposibilidad de determi-
nar el valor absoluto de la frecuencia del modo del laser. Por ello, como referencia
absoluta es preferible emplear una transicién atémica o molecular en un gas, cuya
frecuencia es, en el rango de estabilidad requerido para este uso, insensible a cam-
bios de temperatura o presion en el entorno y que ademds puede estar medida con
una elevada exactitud. La precisiéon con que quede determinada la frecuencia del
laser esta directamente relacionada con la anchura de la transicion y la relacién
sefial /ruido en su deteccién. Por ello es deseable emplear técnicas espectroscépicas

sub-Doppler que posean una elevada sensibilidad.

En el sistema construido en este trabajo se ha escogido la técnica de espectros-
copia de polarizacién con deteccién éptica heterodina [86] y [126] en las moléculas
de '*7I, y '*9Te, para anclar la frecuencia de las lineas de 514.5 y 488.0 nm respec-
tivamente. La técnica se describe con mas detalle en el Apéndice C. Aqui baste
decir que se trata de una técnica con la configuracion tipica bombeo—prueba en la
que las moléculas deben interaccionar simultaneamente con dos fracciones del laser
de Art que se propagan colineales y en sentidos opuestos. Sélo las moléculas con
componente de velocidad nula en la direccién de propagacién podran interaccionar

simultaneamente con ambos haces [74].

El haz de bombeo esta polarizado circularmente, y debido a las reglas de seleccién
(y al momento de transicién) para este estado de polarizacién, la seccién transversal

de absorcién depende de la proyeccién del momento angular total en la direccién
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de propagacion de los haces. Si el bombeo es suficientemente intenso, se produce
una alteracién apreciable de las poblaciones de los niveles, y las moléculas que han
quedado en el fundamental tienen una distribucién no uniforme de la proyeccién del

momento angular.

El haz de prueba esta polarizado linealmente, atraviesa el medio y es bloqueado
por un polarizador cruzado. Si la frecuencia del laser coincide con la de uno de las
transiciones, el haz de prueba encuentra un medio anisétropo debido a la despo-
blacién que lleva a cabo el laser de bombeo, y el plano de polarizacién gira ligera-
mente. Con ello una pequena fraccién de luz atraviesa el polarizador y alcanza un
detector. Con la geometria adecuada? , modulacién en amplitud y deteccién en fase,
obtenemos sefiales como las de la figura 4.6, de una elevada relacién sefal/ruido y
con un perfil muy adecuado para un sistema de estabilizacion activa de frecuencia,

ya que la polaridad de la sefial indica la direccion del desplazamiento de frecuencia.

Es necesario, o cuando menos muy conveniente, mantener el laser anclado a la
franja de transmision del Fabry-Perot, ya que las fluctuaciones de corto término
son, en caso contrario, de mayor amplitud que la anchura natural de las lineas de
interés, haciendo su observacion o identificacion muy dificil. El ldser anclado al
interferometro puede efectuar pequefios desplazamientos en frecuencia, sintonizados
comodamente por el voltaje aplicado a la piezoceramica del interferémetro, cuya
franja de transmision se desplaza en frecuencia arrastrando con ella a la frecuencia
del laser. Asi es posible sintonizar indirectamente la frecuencia del laser y registrar
el espectro hiperfino de la molécula de Yodo o Teluro, hasta identificar transicién
que se haya escogido como referencia. Una vez situada la frecuencia del laser en
el centro de la transicion, se conecta otro lazo de estabilizacién analogo al descrito
anteriormente, pero que actia sobre la piezoceramica del Fabry-Perot. Este nuevo
servo no es necesariamente tan rapido como el anterior, ya que el jitter ha sido

reducido por el el lazo que ancla la frecuencia a la franja de transmisién. Las

“En la realidad, la situacién es algo distinta: los dos haces no tienen la misma frecuencia
exactamente, el polarizador no estd completamente cruzado, etc., pero para la descripcién general
que se pretende en este apartado solo se han indicado los aspectos fundamentales de la técnica. Se
dan mas detalles en el siguiente apartado y el Apéndice C.
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Figura 4.6: Lineas sub-Doppler del espectro de las moléculas de Yodo y Teluro a

514.5 y 488.0 nm respectivamente.
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derivas lentas de la frecuencia se corrigen actuando sobre la posicién de las franjas
de transmisién. Como el laser esta anclado a una de ellas, a través del la etapa de
estabilizacién a corto término, su frecuencia de emision es “arrastrada” hasta que

la sefial de error de la etapa de largo término es cero.

4.2.3 Elementos y funcionamiento del sistema de estabi-
lizaciéon activa

En la figura 4.7 se muestra un esquema de todos los componentes del sistema
construido para la estabilizacién activa del laser de Ar*. A continuacién sigue una

descripcion pormenorizada de todos ellos.

PZT1: Es un apilado de cuatro discos piezoceramicos, de dimensiones totales 6 mm
altura X 6 mm (. El cambio de longitud del elemento libre (sin carga mecdnica)
especificado por el fabricante (Physik Instrumente mod. P-249.1) es 5 nm/V y su
frecuencia de resonancia es 70 KHz. Se ha colocado detras del espejo de reflexién
total del laser, modificando la pieza que sujeta el prisma selector de linea y el espejo.
Esta pieza va fijada a la placa que apoya sobre las barras del resonador mediante
un mecanismo de “bayoneta” que permite reemplazarla facilmente por el espejo y
soporte que se emplean en operacion multilinea. Por ello la modificacién se ha hecho

sobre el soporte intercambiable, sin alterar el resto de los componentes mecanicos
de la cavidad.

Esencialmente se ha afiadido una pequefia pieza de aluminio que permite reem-
plazar el espejo (de dimensiones 4mm altura x1/4” @) por el conjunto junta térica-
espejo-piezoceramica, de modo que la expansion de la piezocerdmica desplaza el
espejo contra la junta térica, que apoya sobre el soporte original. Asi, una ex-
pansiéon de la piezoceramica provoca un acortamiento de la cavidad, y con ello un

aumento de la frecuencia de los modos longitudinales del resonador.

La variacion de frecuencia por voltio aplicado es 2.5 MHz/V, correspondiente a

un cambio real de longitud de 4.5 nm/V.
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Figura 4.7: Esquema del sistema de estabilizacion activa de la frecuencia del laser

de Ar*, El significado de las abreviaturas se indica en el texto.
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PZT2: Es un tubo de dimensiones 14 mm @.;x 10 mm @;,;x 10 mm altura,
fabricado segin nuestro disefio por la firma Quartz et Silice en ceramica P-4.68.
Los electrodos estan colocados en las superficies cilindricas. De acuerdo con las
caracteristicas de este material, la dilatacién o contraccién en el eje es —-1.10 nm/V,

y la frecuencia de resonancia es 84 Hz.

Se ha colocado entre la plataforma del resonador contra la que apoya habi-
tualmente el espejo de salida y el propio espejo. La forma tubular del elemento
permite el paso del haz laser a su través. El propio mecanismo de bayoneta aprieta
el espejo contra la piezoceramica, cuya dilatacién o contraccién (longitudinal) aleja o
acerca el espejo moviéndolo contra el muelle, provocando un aumento o disminucién

respectivamente de la frecuencia del laser.

La magnitud de la variacién en frecuencia es -0.38 MHz/V (frente a los -0.61

calculados a partir de las constantes piezoeléctricas del material).

En la figura 4.8 se muestran los elementos piezoceramicos y el aspecto del soporte

de PZT1

BS1: Es un partidor de haz de BK7 (Newport Co. mod.10B10-NC1) con recubri-
miento antireflectante en una de sus caras. El haz que lo atraviesa sufre una reflexion
parcial en cada cara: un 0.1% en la antireflectante y un 4% en la no recubierta. El
reflejo mas intenso se emplea en la espectroscopia de polarizacion, mientras que el
mas débil se emplea en la estabilizacién a corto plazo. La mayor parte de la inten-
sidad es transmitida y dirigida hacia el cristal de LiINbO3 o hacia el espectréometro
Raman Inverso. Para una intensidad tipica de 300 mW a la salida del laser, 287
mW son transmitidos, 12 mW dirigidos a la espectroscopia de polarizacién y 0.3

mW son destinados a la estabilizacién a corto término.

BS2: Es una lamina de vidrio Pyrex de 1 cm de espesor que a su vez proporciona dos
reflejos, uno dirigido sobre el interferometro confocal FPM de control y otro sobre
un fotodiodo FD3 que suministra una sefial eléctrica proporcional a la intensidad del

laser. La fraccion de mayor intensidad se dirige al interferémetro de estabilizacién
FPE.
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FPE: Es el interferémetro de estabilizacién de frecuencia a corto término (Tec-
Optics mod. SA-300). Tiene un intervalo espectral libre de 300 MHz y una fineza
de F* =9 a 514.5 nm y ~ 2 a 488 nm lo que equivale a una anchura a media altura
de las franjas de transmisién de 30 MHz a 514.5 nm y 150 MHz a 488.0 nm (ver la
figura 4.9). Los espejos tienen maxima reflectividad (>99.7%)para la zona 550-680
nm, y disminuye fuera de este intervalo, por lo que las franjas son relativamente
anchas a las longitudes de onda de las lineas del laser de Art. Un fotodiodo FD2
a la salida del interferémetro mide la intensidad luminosa transmitida. Conocida
la pendiente de la curva de transmisién en la zona central de los flancos, puede
estimarse la magnitud de la oscilacién en frecuencia a partir de la amplitud de la

sefial de error, como se indica en el siguiente apartado.

Los espejos se hallan separados por un espaciador tubular (@ext 32 mm) de Invar
(@ = 1.2 x 107® K~') que los mantiene separados 25 cm. Uno de los espejos esta
montado sobre un apilamiento de anillos piezoceramicos que permite la sintonia de
la frecuencia de las franjas, o, empleando un generador de rampas de alto voltaje,
el barrido repetitivo de varios intervalos espectrales libres, lo que facilita su alinea-
miento. La estabilidad pasiva se ha mejorado con un sistema de estabilizacién de la
temperatura construido en el Laboratorio: el interferémetro se halla en el interior de
un tubo de PVC sobre el que se ha arrollado un hilo de Kanthal (1 mm) con una
resistencia eléctrica total de 30 (2; se ha rodeado ademas con varias capas de espuma
de celda cerrada y se ha introducido en un segundo tubo de PVC con los extremos
cerrados (salvo un orificio para la entrada del haz laser y otro para la salida de los
cables). Ademas se ha instalado un sensor de temperatura (un termistor NTC). Una
unidad de servo-control disefiada y construida en el laboratorio mantiene constante

la temperatura del interferémetro a ~ 33°C con una estabilidad de +0.01°C.

FPM: Es otro Fabry-Perot confocal, andlogo al anterior pero sin estabilizacion de
temperatura y con es espaciador de Super-Invar (una aleacién igual pero con un

proceso de recocido distinto, con o < 3.6 x 10~7 K~!). El espaciador ha sido
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Figura 4.9: Volcado de la pantalla del osciloscopio (Tektronix 2430-A) mostrando
las curvas de transmisién del interferometro FPE a 514.5 (a) y 488.0 (b) nm.
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construido a partir de una barra del material (de 32 mm @) suministrado por la
firma Burleigh GmbH. El intervalo espectral libre es también 300 MHz, pero la F*
es mucho mayor (> 150 a 514.5 y 488.0 nm) al estar optimizada la reflectividad
de los espejos (> 99.7%)para la zona 450-550 nm. Se emplea para comprobar el
funcionamiento monomodo del laser y medir de modo aproximado la amplitud de
las oscilaciones rapidas de frecuencia, asi como la de los barridos que se efectiian
al buscar el espectro hiperfino del Iz o Te;. No esta equipado con nigun tipo de
sistema de estabilizacion, por no ser necesario para estos propoésitos, pero por el

mismo motivo no es adecuado para medir la estabilidad de largo término.

Para estimar la amplitud de las variaciones de frecuencia (sean jitter o barridos)
se aplica a la piezoceramica un voltaje en “diente de sierra” de unos 300 V de
valor de pico y con una cadencia de unos 30 Hz. Este voltaje es suficiente para
barrer la posicién de las franjas de transmisiéon mas de un intervalo espectral libre.
Un fotodiodo FD2 detras del interferometro registra las franjas de transmision y,
después de amplificar la senal eléctrica, las presenta en la pantalla de un osciloscopio
(Aaron BS-35). Una frecuencia alejada 300 MHz de la transmitida por la primera
franja que aparece en la pantalla, apareceria justamente donde aparece la segunda
franja, permitiendo calibrar en frecuencia la escala de voltaje de la rampa o la
de tiempo del osciloscopio. Los sucesivos barridos en frecuencia producidos por el
voltaje en diente de sierra proporcionan una imagen repetitiva en la pantalla del
osciloscopio, en la que se puede medir la amplitud de las oscilaciones de la posicién

de las franjas, de una forma aproximada, y calcular el valor equivalente en MHz.

FD1, FD2, FD3: Son fotodiodos de Si fotovoltaicos (Telefunken BPW21). Ge-
neran una corriente eléctrica proporcional a la potencia luminosa incidente sobre
el rea sensible de unos 7.5 mm? (~ 1 A/W). El tiempo de subida es 3.5 us, lo
que equivale a decir que pueden detectar oscilaciones de la intensidad luminosa de
hasta unos 300 KHz. Los circuitos electrénicos que los emplean llevan incorporados

preamplificadores que convierten la fotocorriente en un voltaje de ~5 V, y su ancho
de banda es de ~100 KHz.
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GRAV: Es un generador de rampas de alto voltaje construido en el laboratorio.
Proporciona un voltaje en diente de sierra sumado a una tensién continua ajustable,
hasta un voltaje total de 1000 V. Se emplea para barrer repetitivamente los inter-
ferémetros FPE y FPM para visualizar las franjas y optimizar el alineamiento,
o como se ha indicado para estimar la amplitud de las oscilaciones o barridos de

frecuencia. Ambos usos requieren el empleo de un osciloscopio (OSC1).

AAV1: Es una unidad amplificadora de alto voltaje disenada y construida en el
Laboratorio. Proporciona una tensiéon DC ajustable entre 0-700 V sobre la cual
se suma el resultado de amplificar, con una ganancia ajustable (0-10%), una senal
externa. Se emplea en el lazo de estabilizacion de corto término para sintonizar la
posicién de las franjas del FPE hasta que el flanco de una de ellas se sittia en el
intervalo de frecuencias en que esta emitiendo el laser, lo que se detecta por la senal
proporcionada por el fotodiodo FD1. El principal requerimiento de esta unidad es
que la tensiéon que se aplica a la piezocerdmica del interferémetro sea muy estable
y muy poco ruidosa, ya que la frecuencia de las franjas debe ser tan estable o mas
que la estabilidad deseada para la frecuencia del laser de Ar*. La respuesta de las
piezoceramicas de FPE y FPR es de 0.8 nm/V, por lo que una estabilidad de 1
MHz en la frecuencia de la franja requiere una estabilidad de 0.48 nm en los 25 cm
de longitud de la cavidad, es decir, una estabilidad de al menos 500 mV en la tensién

aplicada a la piezoceramica.

PID: Es un amplificador proprocional-integral-diferencial construido en el labora-
torio. Las senales de entrada son las de transmision de FPE y la referencia de
potencia medida por FD3. Estas sefiales son amplificadas y su nivel se ajusta
electrénicamente de modo que la sefial de potencia del laser sea igual al 50% del
valor maximo de transmision de FPE. Para ello se opera FPE en el modo de bar-
rido y se observa en el OSC1 la diferencia entre ambas sefiales, que se ajustan de
modo que el valor 0 tenga lugar a la altura media de las franjas de transmisién.
Esta diferencia es la sefial de error, que es cero cuando la transmisién es del 50%,
y positiva o negativa segin la posicién instantinea de la frecuencia respecto a la

franja.
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Obviamente, a cada lado del maximo de transmision la dependencia de la senial
de error con la frecuencia tiene pendiente opuesta. Por ello es importante que las
oscilaciones de frecuencia del laser sean de menor amplitud que la semianchura de

la franja de transmision.

Hay que tener en cuenta que las fluctuaciones de intensidad del ldser también
suponen una variacion en la intensidad transmitida por el FPE, y sino se emplease
la senal del fotodiodo FD3 como referencia serian interpretadas por la electrénica
como fluctuaciones de frecuencia, que provocarian desplazamientos esptireos de la
piezoceramica. Por otra parte, la diferencia entre ambas senales es proporcional a la
potencia del laser, por lo que un mismo desplazamiento en frecuencia produce senales
de error de distinta magnitud segiin la potencia del laser. Ello puede plantear algin
problema cuando la potencia del laser es muy distinta (en distintas lineas, o después
de una larga temporada sin ajustar) ya que altera la ganacia total de todo el lazo de
estabilizacién, haciendo necesarios algunos ajustes (en cualquier caso sencillos) de la
electronica. En un diseno anterior se empleé como senal de error la diferencia entre
un valor constante, ajustable, y el valor del cociente de las sefales de los fotodiodos
FD1 y FD3, de modo que la difrencia fuese cero en el 50% de transmisién del
interferémetro. Este sistema proporciona una sefial de error independiente de la
potencia, pero se abandoné en favor del menor ruido generado por los dipositivos

electrénicos analdgicos que restan frente a los que dividen [87].

La senal de error es amplificada por los amplificadores en paralelo del PID y se

emplea como senal de entrada de:

AAV2. Es un amplificador de alto voltaje, también construido en el laboratorio.
Al igual que AAV1, proporciona una tension DC ajustable (0-750 V) sobre la que
se suma el resultado de amplificar, de nuevo, la salida del PID. El construir un
amplificador de alto voltaje con una ganancia ajustable y “plana” en el ancho de
banda que ocupa la senal de error plantea bastantes dificultades técnicas. Por otra
parte, el espectro de la sefial de error no es blanco, sino que tiene una distribucién

que va decreciendo en amplitud con la frecuencia . Por ello, la unidad esta formada
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por dos secciones amplificadoras distintas: las sefales de error lentas son amplifi-
cadas por una seccién de alto voltaje (0-750 V) y alimentadas a la piezoceramica
delantera del laser, PZT2. Esta piezoceramica, de frecuencia resonante baja corrige
las componentes lentas de la sefial de error. Por su parte, las componentes rapidas
(f > 1 Hz) son amplificadas en otra seccion de menor voltaje (0-300 V) y mayor
ancho de banda (hasta 30 KHz) y alimentadas a la piezoceramica del espejo trasero
del laser. Otra ventaja de este diseno es que las correcciones de mayor magnitud
se aplican al elemento piezoceramico tubular, cuyo desplazamiento longitudinal (o
transversal al campo) es mas uniforme que el del apilamiento de discos, que tiende
a dilatarse angularmente a la vez que longitudinalmente, lo que provoca un desali-
neamiento de la cavidad cuando las sefiales de error son grandes, y que puede llegar
incluso a extinguir la emision laser (como se ha tenido ocasion e comprobar en mas

oportunidades de las deseadas).

El lazo de estabilizacion a corto término se cierra cuando la franja de transmisién
del FPE (controlada con el voltaje de DC del AAV1) se halla a la frecuencia del
laser y se conecta la salida del PID al amplificador de alto voltaje AAV2 que

empieza a controlar las piezoceramicas.

Una vez cerrado este lazo de estabilizacion, la sintonia del FPE permite hacer
pequenos barridos controlados de frecuencia del laser y registrar el espectro hiperfino
del %I, o del *°Te,. En principio, la amplitud méxima de estos barridos deberia
ser del espaciado entre modos longitudinales de la cavidad (150 MHz é 1.3 x 10~*
nm a 514 nm), ya que un barrido de mayor amplitud colocaria otro modo de la
cavidad en el lugar que originalmente ocupaba el primero (que era aquel para el que
el etalén intracavidad originaba menos pérdidas), produciéndose un salto de modo
que daria al traste con la estabilizacion. En la practica es posible, sin embargo,
realizar barridos de unos 200 MHz y, en ocasiones, hasta 300 MHz. La explicacién
de este hecho es incierta, pero es un hecho comprobado y que no sélo ocurre en el

laser aqui descrito.

A continuacion se describen los elementos y funcionamiento de la estabilizacién
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a largo plazo. Las abreviaturas que se emplean siguen haciendo referencia a la figura

4.7, en la que también estd esquematizado este sistema.

Como se dijo anteriormente, a la salida del laser, un partidor de haz, BS1 pro-
duce dos reflexiones, una empleada en el sistema de estabilziacion de corto término,
y otra dirigida al experimento de espectroscopia de polarizaciéon. Esta fraccion es
dividida a su vez por otro partidor (BS3) que transmite la fraccién mas intensa
(haz de bombeo en la terminologia usual en los experimentos de espectroscopia

sub-Doppler a dos haces) y refleja otra fraccién que constituye el haz de prueba.

MAO. Es un modulador acusto—éptico [91] (Intraaction ADM-40). Est4 hecho de
vidrio flint, sometido a una onda de presion de 40 MHz, producida por elemen-
tos piezoceramicos oscilando a esa frecuencia, excitados por una unidad de control
(Intraaction ME-40). El haz de bombeo interfiere con la onda de presién, y es difrac-
tado por ella, de modo analogo a la difraccion de Bragg de los rayos X en los planos
cristalinos; ademas, sufre un desplazamiento en frecuencia optica de + 40 MHz.
El proceso puede describirse como la interacciéon de una onda electromagnética con
un medio con el indice de refraccién modulado a esa frecuencia, produciéndose en
la interacciéon ondas de polarizacién a las frecuencias suma y diferencia de la de
la radiacion y la de la onda de presion. Los distintos 6rdenes de difraccién tienen
desplazamientos de frecuencia n x 40 MHz (n = +1,42,...). Con la orientacién
adecuada del cristal, puede conseguirse que la mayor parte de la radiacién incidente

salga difractada en un tunico orden.

La onda de 40 MHz, por su parte, se modula en amplitud a 10 kHz, con lo
que el haz de bombeo alterna entre dos direcciones de propagacién y dos frecuencias
distintas. Una apertura deja pasar sélo la onda difractada, que se escoge de modo que
tenga la frecuencia 40 MHz mayor que la incidente y que estda modulada en amplitud.
La modulacién en amplitud permite la deteccién en fase (con un amplificador lock-
in) del efecto. La conveniencia de emplear este tipo de modulacién, para lograr un

haz con frecuencia desplazada se explica en los Apéndices B y C.

GOC. Es un “generador de funciones”, construido en el laboratorio de Técnicas Es-
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peciales del [nstituto de Quimica Fisica "Rocasolano™. Produce una onda cuadrada
de frecuencia v voltaje ajustables que. modula la amplitud de la senal ¢ 10 NHz
producida por ! controlador del MAO. v que se emplea también como scnal de

referencia para un amplificador lock-in (véase mas abajo).

A/4 es una ldmina de cuarto de onda de mica. de orden multinle. para 514 nm.
{Bernard Halle RGZ10), montada sobre un soporte de diseno propio (fig. 4.10).
que permite la orientacion de su - optico (giro en el plano). Cuando éste csta a
15° de la direccion de polarizacion del laser de Ar™ (vertical) cambia el estado de
polarizacion la luz. ¢ue queda circularmente polarizada. despueés de lo cual se dirige

sobre I2 6 TE2. v finalmente es bloqueado.

Figura 4.10: Soporte construido para la orientacion precisa (giro) de la lamina de

A/2 v los polarizadores Glan-Thompson.

I2. Es una célula de vidrio (Opthos) de 15 cm de longitud que contiene '**1,. Tiene
un dedo de vidrio que permite regular la temperatura de la fase sélida v con ello

su presion de vapor. El haz de prueba. después de atravesar un polarizador de



Glan-Thompson (PG1) de un elevado coeficiente de extincién (> 107) (Bernhard
Halle PGT-28) colocado de forma que deje pasar luz con polarizacién paralela a la
polarizacién del ldser Ar*, se cruza en la célula de I; o Te,, formando un dngulo

muy pequeno (10 mrad), con el de bombeo.

Como la frecuencia del haz de prueba es 40 MHz inferior a la del de bombeo,
s6lo interaccionaran simultaneamente con ambos las moléculas con una componente
de velocidad en la di