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Resumen

La presente investigacion resume un estudio de las propiedades 6pticas no linea-
les y la propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas en sistemas moleculares
considerando efectos de saturaciéon del haz de prueba. El presente trabajo de in-
vestigacion se justific6 por su valor tedrico, y utilidad préctica. Metodolégicamente
el trabajo de investigacion se abordé bajo el formalismo de la matriz de densidad
aplicado a un sistema molecular (colorante organico Malaquita Verde) de dos ni-
veles electrénicos inmerso en un reservorio térmico interactuando con dos campos
electromagnéticos, de alta y baja intensidad, conocidos como haz de bombeo y haz
de prueba respectivamente. La respuesta del sistema molecular surge a partir de
la interaccion dipolar eléctrica entre el sistema y los campos electromagnéticos. Se
considero la interaccién entre el sistema molecular y el reservorio térmico a través
de las colisiones moleculares que originan el desplazamiento aleatorio del nivel su-
perior, transformando a la frecuencia natural del sistema en una funcién estocéstica
dependiente del tiempo. Se calculé la polarizacién inducida en el sistema molecular
lo que permiti6 el andlisis de las propiedades 6pticas no lineales y de la propagacion
de la sefial de mezcla de cuatro de ondas. Para ello fue necesario el célculo de las
Ecuaciones Opticas Estocasticas de Bloch (EOEB). La determinacion de los valores
promedios de los distintos elementos de la matriz de densidad en el conjunto es-
tadistico, y el célculo de la polarizacién macroscépica inducida por los campos. En
base a esto se analiz6 los distintos procesos foténicos que se originan por el acopla-
miento de los haces. Posteriormente se estudi6 los perfiles de dispersion y absorciéon
asociados a las propiedades 6pticas no lineales del sistema molecular sujetos a los
efectos de los pardmetros moleculares. Finalmente se estudi6 la propagacion de la

sefial de mezcla de cuatro ondas a través de perfiles de intensidad.

Palabras Clave: Propiedades 6pticas no lineales, Efectos de saturaciéon, Mezcla

de cuatro ondas.
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Abstract

The aim of the present work is to summarize the study of the nonlinear opti-
cal properties and the propagation of the four wave mixing signal in the molecular
system, considering the saturation effects of the probe beam. The present work vali-
dates itself by its theoretical value and by its practical utility. The methodology used
in the process of the investigation is addressed under the formalism of the den-
sity matrix which has been applied for a molecular system of two electrical levels
(organic dye: green malachite) immersed in a thermal reservoir in interaction with
two electromagnetic fields: one of high intensity (pump beam) and the other one of
low intensity (probe beam). The response of the molecular system emerges from the
electric dipole interaction between the system and the electromagnetic fields. The
interaction between the molecular system and the thermal reservoir through the
molecular collisions produces the random offset of the superior level, transforming
the natural frequency of the system into the time-dependent stochastic function. The
polarization induced by the molecular system was calculated, thus the analysis of
the nonlinear optical properties and the propagation of the four wave mixing sig-
nal were enabled. For this matter, the application of the Optical Stochastic Bloch
Equations, the measurement of the average values of different elements of the den-
sity matrix and the calculation of the macroscopic polarization induced by the fields
were needed. On this basis, the different photonic processes originated from the
beam coupling were analyzed. Subsequently, dispersion and absorption profiles as-
sociated with the nonlinear optical properties of the molecular system subject to the
effects of the molecular parameters were investigated. Eventually, the propagation

of the Four Wave Mixing signal by means of the intensity profiles was investigated.

Keywords: Nonlinear optical properties, Saturation effects, Four-wave mixing.
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Capitulo 1
Introduccion

La 6ptica no lineal (ONL) estudia los fenémenos que ocurren como consecuencia
de la modificacion de las propiedades 6pticas de un sistema por la presencia de
luz muy intensa [1, 2]. La ONL esta fuertemente ligada a la invencion del laser, ya
que a partir de campos electromagnéticos intensos los fendmenos no lineales son
observados [1, 2]. La generacién del segundo arménico llevado a cabo por Franken

y sus colaboradores en 1961 marco el inicio de la éptica no lineal [3].

El campo eléctrico necesario para mantener ligado al electrén en el &tomo de Hi-
drégeno, posee un valor de: 5,13x10°[V /cm]. Por otra parte, para mantener ligados
a los electrones mds externos en materiales comtinmente usados en 6ptica no li-
neal se ha calculado experimentalmente un campo eléctrico de 10%[V /cm] [2, 4]. Los
campos electromagnéticos requeridos para generar procesos 6pticos no lineales se
encuentran en este tiltimo orden de magnitud, los cuales son facilmente alcanzados

en los laseres [1, 2, 4].

Una forma de caracterizar a un sistema molecular es a través de sus propiedades
Opticas y espectroscopicas, las cuales se elucidan durante el proceso de interacciéon
de la estructura molecular con la radiacion electromagnética [1, 2]. Los cambios aso-
ciados a las respuestas 6pticas de absorcion y dispersion, surgen como consecuencia
de los distintos procesos multifoténicos inducidos por el campo electromagnético
de alta intensidad [1, 2, 4]. La ecuacién (1.1) expresa la relacién entre el campo elec-
tromagnético incidente y la respuesta optica generada por el sistema molecular en

términos de la polarizacién macroscépica inducida:
P(t) = eo [xVE(t) + xPE(t) + XV EN#) + -] (1.1)

El primer término del lado derecho de la ecuacién anterior, corresponde a la res-



E(w; + w3)

" ('S\N\‘\) E(2wq + w5)
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Figura 1.1: Diagrama del proceso de MCO. Generacién de campos a nuevas frecuen-
cias {w1 + wy, 2w1 + wy, 2wy — wy } a partir de los campos incidentes {wy, w }.

puesta lineal del sistema. Los términos restantes corresponden a respuestas de tipo
no lineal. Bajo ciertas condiciones se pueden generar campos que oscilan a nuevas
frecuencias debido a la aceleracién que sufren los electrones asociados a los momen-

tos dipolares inducidos [1, 2, 4-6].

El presente trabajo se enmarca en la espectroscopia de mezcla de cuatro ondas
(MCO). La MCO considera la propagaciéon de campos electromagnéticos a distintas
frecuencias w1, wy, ...y, la dependencia con la intensidad del indice de refracciéon
induce no sélo desplazamientos de fase dentro de cada canal sino que participa en
la generacién de campos a nuevas frecuencias w; + w; + wy. Estos tltimos campos
que surgen de la interaccién de los campos incidentes son estudiados en este trabajo.
En la figura 1.1 se presenta un diagrama del proceso de MCO, en ésta se aprecian los
campos incidentes de alta y baja intensidad, la interaccién de éstos generan nuevos

campos a distintas frecuencias.

Este trabajo se centra en estudiar de forma tedrica la respuesta espectroscopica
y las propiedades 6pticas no lineales de un sistema molecular inmerso en un reser-
vorio térmico considerando efectos de saturacién del haz de prueba. Para el estudio
se ha seleccionado la técnica de espectroscopia no lineal de mezcla de cuatro ondas,
donde la solucién quimica estudiada es irradiada por dos campos electromagnéti-
cos, uno de alta intensidad denominado bombeo, y otro de baja intensidad el cual
acttia como haz de prueba [1, 2, 5-7]. Los haces se caracterizan por medio de su fre-
cuencia wj; (i = 1,2) y vector de propagacion k; (i = 1,2), donde los subindices 1 y
2 corresponden al haz de bombeo y prueba, respectivamente. Dentro del material
tiene lugar un proceso de interacciéon entre el haz fuerte de bombeo con una red de
difraccién de origen poblacional [8-11], que permite generar a lo largo de la longitud

Optica el haz de sefial caracterizado por su frecuencia w3 y vector de onda k3 [8].

La molécula de estudio (cloruro verde de malaquita), se presenta a través de un




sistema de dos niveles, sin detalles de su estructura interna vibro-rotacional. El re-
servorio térmico es caracterizado por una constante de permitividad cuya frecuencia
de resonancia natural es distante a la frecuencia de los haces incidentes, es decir el
solvente es transparente a la presencia de ambos campos. El tratamiento utilizado
incorpora corrimientos en la frecuencia natural del sistema de dos niveles producto

de las colisiones entre las moléculas del sistema y el solvente [5].

La evolucién del sistema molecular es estudiada a través de la ecuacion de Liou-
ville para la matriz densidad [1, 2, 5-7]. Los aspectos no radiativos contemplados en
ella, son analizados en términos de los tiempos de relajacion longitudinal y trans-
versal [5, 7]. Haciendo uso de la teorfa cuédntica de relajacion se derivan las corres-
pondientes ecuaciones maestras generalizadas para los elementos de la matriz de
densidad diagonales y no-diagonales en el sistema de dos niveles, sujetos a aproxi-
maciones Markovianas, ergddicas y seculares [5, 7]. Aproximamos estas ecuaciones
fenomenolégicamente dando paso a las denominadas Ecuaciones Opticas Estocés-
ticas de Bloch (EOEB), las cuales describen formalmente la dindmica poblacional asi
como la evolucion temporal de las coherencias inducidas de cardcter macroscopi-
co [12-14]. Resolviendo en el espacio de Fourier, se determinan las polarizaciones
macroscépicas que acttian como fuente de campos electromagnéticos a nuevas fre-
cuencias cuando son incorporadas en las ecuaciones de Maxwell en el estudio de
la propagacién [1, 2, 5, 6]. De tal estudio, se obtienen las propiedades 6pticas de
dispersién y absorcién analizadas en funciéon de parametros de la estructura de la
molécula y de pardmetros derivados tanto de la interaccién con el solvente, y de la
interaccion con el campo electromagnético. Finalmente, se analizan las propiedades
espectroscopicas de la intensidad de la sefial generada como funcién de la intensi-
dad del haz de bombeo. El principal objetivo de nuestra investigacién es elucidar
nuevos procesos foténicos que tienen lugar en la interaccion radiacién-materia y su

efecto en la evolucion del sistema y en las propiedades 6pticas no lineales.

Las propiedades 6pticas de diversos materiales han sido ampliamente estudia-
das debido a las aplicaciones practicas en campos de la ciencia y tecnologia de la in-
formacion [15-20]. Los materiales que poseen altas susceptibilidades no lineales son
de especial interés debido a que muestran intensas propiedades 6pticas no lineales,
rapido tiempo de respuesta, amplia banda de respuesta espectral, sintesis sencilla,
bajo costo, ademas de estabilidad térmica y quimica [15, 16, 21, 22]. Con particular
atencion los colorantes organicos han sido ampliamente estudiados gracias a su alta
respuesta no lineal conduciendo a aplicaciones en el drea de la optoelectrénica, y

foténica [23-26]. En el drea de comunicaciones 6pticas han permitido mejorar el pro-




cesamiento, transmisioén y recepcioén de informacion a través de las fibras 6pticas,

polarizadores, y moduladores 6pticos [27-31].

Otras aplicaciones de relevancia y relacionadas al presente estudio se encuentran
en las investigaciones llevadas a cabo por Al-Saidi y colaboradores [21]. A través del
colorante orgéanico Giemsa revelaron la fuerte dependencia conn la concentracion
molecular que poseen las propiedades 6pticas no lineales. Los grupos de investiga-
cién conducidos por Khyzhun [32] y Thirupugalmani [33] han realizado la sintesis
y caracterizacion de cristales no centrosimétricos que presentan altas respuestas 6p-
ticas no lineales con futuras aplicaciones en el campo de las comunicaciones 6pticas
[32, 33].

El trabajo esta estructurado en 6 capitulos. En el capitulo 2 se presenta el marco
tedrico en el cudl se sittia nuestra investigacion. En el capitulo 3 se desarrollan las
herramientas necesarias para el trabajo, explicando los distintos tipos de interaccién
entre el campo, el sistema molecular y el solvente a través de conceptos planteados
en la teorfa Cuantica de Relajacion, se presenta la deduccién de las EOEB. Adicional
se encontrard el calculo de las componentes de Fourier asociadas a la coherencia y a
las poblaciones que oscilan a la frecuencia de interés, se pondra especial atencién a
la componente de Fourier asociada a la diferencia de poblacién y a los procesos ori-
ginados por el acoplamiento de los haces de bombeo y prueba. Al final del capitulo
se encontrard una secciéon destinada al estudio de las redes dindmicas de poblaciéon
originadas por el acoplamiento de los haces fuerte y débil. El célculo de la pola-
rizaciébn macroscopica se llevard a cabo en el capitulo 4 en el que se identificaran
términos de susceptibilidades asociados a distintos procesos de coherencia, incohe-
rencia y acoplamiento. Ademds se presentan los efectos inducidos por el haz de
prueba al ser considerado hasta segundo orden en el tratamiento perturbativo, y se
identifican nuevos procesos multifotonicos, finalmente se desarrolla el problema de
propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas a lo largo del camino 6ptico en
tres diferentes casos de estudio de la propagacion del haz. El capitulo 5 expone la
discusion de resultados de las propiedades 6pticas y de la propagacion de la sefial
a través de la interpretacion fisica de los perfiles de absorcion y dispersién y de los
perfiles de intensidad. Finalmente las conclusiones del presente trabajo de investi-

gacion son presentadas en el capitulo 6.




Capitulo 2

Antecedentes Fisicos

En el presente capitulo se presentan los conceptos, y aproximaciones fundamen-
tales de la ONL que serdn utilizadas a lo largo de todo el trabajo de investigacion.
Los temas tratados en este apartado serdn los fundamentos de la ONL, y las bases

tedricas que sustentan el desarrollo de nuestro célculo.

2.1. Optica no lineal

La 6ptica no lineal estudia los fendmenos asociados al cambio de las propieda-
des 6pticas de un sistema como consecuencia de su interaccién con luz intensa [1,
2]. El nacimiento de la ONL esta relacionado a la invencién del laser, ya que en
principio solo luz suficientemente intensa como la de un ldser permite un cambio
en las propiedades 6pticas. La ecuacion (1.1) del capitulo anterior, que describe a la
polarizacién macroscopica como una serie de potencias de la amplitud del campo
incidente. Donde ¢, es la permitividad del vacio, x'1) es la susceptibilidad lineal y
x® y x® son conocidas como las susceptibilidad 6pticas no lineales de segundo y
tercer orden respectivamente [1, 2, 5, 6, 18]. La polarizacién macroscépica juega un
rol muy importante en los fenémenos 6pticos no lineales ya que puede actuar como
fuente de nuevas componentes del campo electromagnético en procesos de genera-
cién de segundo y tercer armoénico, suma y diferencia de frecuencias, dependencia
del indice de refraccién en la intensidad del campo, absorcién saturable y dispersion

estimulada Raman [1, 2, 18].
Desarrollo tedrico - Respuesta 6ptica no lineal

En la literatura podemos encontrar distintos modelos en los cuales se calcula las

propiedades 6pticas de un sistema molecular. Cada uno de éstos contribuye a dar
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Figura 2.1: Potencial anarménico que induce la respuesta no lineal. Tomado y adap-
tado de Ref. 1

una descripciéon mds detallada de dichas propiedades, al considerar ciertos parame-
tros que en otros modelos no son tomados en cuenta, como los tiempos de relajacion
asociados a las poblaciones y coherencias e informacion sobre la estructura atémica
o molecular. A continuacién se presentan de forma breve los modelos mds conoci-

dos.

m Sélido de Lorentz - Modelo del electrén ligado

Se propone un modelo en el cudl los electrones estdn sometidos a un potencial
anarmonico dado por la siguiente expresion: [1, 2, 5, 34]

1
U(x) = mez + amx®. (2.1)

El primer término de la parte de derecha de esta ecuacion esta asociado al com-
portamiento lineal de los electrones al verse sometidos al potencial arménico,
y el segundo término esta asociado al comportamiento no lineal generado por
el potencial anarménico. La figura 2.1 muestra la desviaciéon de un potencial
frente a otro. El movimiento de los electrones es descrito por la siguiente ecua-

cion diferencial:

d?>x _ydx ) e
—m -2l <x 13y ) = —A—E(t). 2.2)

Donde x es el desplazamiento de los electrones, y ~E(t) es la fuerza exter-
na producida por el campo electromagnético, que es considerada como una
pequeiia perturbacion, A es el pardmetro que caracteriza la fuerza de dicha
perturbacién. Este modelo considera al sistema y al campo de forma clésica.
La solucién del desplazamiento se la expresa en series de potencia de A, se ge-

nera un sistema de ecuaciones diferenciales recursivas que conducen al calculo
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de la polarizacién P = Nex, donde N es el nimero de osciladores en el sé6lido,
ex el momento dipolar inducido por la presencia del campo y a través de éste
se halla la susceptibilidad eléctrica dando razén de las propiedades 6pticas del
sistema [1, 2, 5, 34].

= Modelo de Schrédinger

Se considera una descripcion cudntica del 4&tomo y una descripcién clésica del
campo. Este modelo revela que la susceptibilidad depende de los parametros
moleculares, de las transiciones dipolares y de la estructura de los niveles at6-

micos [34].
Para el caso en que el 4&tomo no estd sometido al campo electromagnético, las
soluciones de la ecuacién de Schrodinger

oY .
ihss = Ay (2.3)

son los estados propios de la energia, conocidos también como estados esta-
cionarios debido a que la evoluciéon temporal de estos estados es dada por un

factor de fase exponencial.
Pn(r,t) = y(r)e"@nt (2.4)

esta solucion satisface la ecuacion de valores propios Hytt, () = Epu(r), don-
de E,, = hw,, ﬁo es el hamiltoniano no perturbado, u,(r) y E, son los estados

y valores propios de energia, respectivamente [1, 34].

Al considerar al sistema bajo la perturbaciéon del campo electromagnético es
habitual resolver la ecuacién de Schrodinger a través del uso de la teoria de
perturbaciones [1, 2, 34].

H=Hy+AV. (2.5)

Donde A es el pardmetro que caracteriza la fuerza de la interaccion. Se busca
una solucién a la ecuaciéon de Schrodinger en la forma de una serie de poten-

cias en A.
e, t) = PO t) + ApW (e, 1) + A2pP (1, 8) + - - - (2.6)

Reemplazando esta tiltima expresion en la ecuacion (2.3) se obtiene el conjunto
de ecuaciones diferenciales recursivas.

aw(o)

ih 5

= Aoy 2.7)
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al/J(N)
ot

La ecuacién (2.7) representa la Ec. de Schrodinger para el &tomo en ausencia

if = Hyp™) + Vyp(N-D, N =1,2,3.... (2.8)

del campo. Se asume que el estado inicial del &tomo coincide con su estado

fundamental, y su solucién puede ser representada como:
PO (1) = ug(r)e_iEgt/h (2.9)

Las ecuaciones restantes representadas por la Ec. (2.8), son resueltas haciendo
uso del hecho que las funciones propias de energia para el 4tomo no pertur-
bado constituyen un conjunto completo de funciones base, y toda funcién de
estado puede ser expandida en términos de éstas. Se presenta a la contribucién

de orden N-ésimo a la funcién de onda (N (r, ) a través de
PN (1, 8) = Y a™ (£)uy (r)e . (2.10)
I
Aqui al(N)(t) indica la amplitud de probabilidad que estando en el N-ésimo

orden de perturbacion, el &tomo se encuentre en el estado 1 al tiempo t [1, 34].

Reemplazando la Ec. (2.10) en la Ec. (2.8) se obtiene la expresioén para al(N) (1).
t :
aN(t) = (i)Y / 4tV (F)a NV () ieomt 2.11)
l —00

Donde wy,; = Wy — @ y Vig = (tm|V]u;). Una vez hallados los coeficientes

al(N) (t) las funciones ®N) (r, t) quedan completamente determinadas.

Estas soluciones permiten el cdlculo de la polarizacién macroscopica a través
de

(P) = N{¢|ulyp) (2.12)

= Modelo del operador densidad

Este modelo permite una descripcién mas precisa del sistema estudiado, incor-
porando fenémenos de colisiéon, mismos que estan asociados a los mecanismos
de relajacion que conducen al sistema al equilibrio (tiempos de relajacién lon-
gitudinal y transversal asociados al sistema) [1, 2, 5]. Se considera un sistema
molecular de dos niveles cuya dindmica se estudia a través de la ecuaciéon de

Liouville y se considera una descripcién clasica del campo [5-7, 35]. La ecua-
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ciéon de Liouville viene dada por

p=—IH,pl 2.13)

donde p es el operador densidad, el cual posee toda la informacién fisica del
sistema, y H es el hamiltoneano del sistema. Bajo la consideracion de un siste-
ma de dos niveles la representaciéon matricial del operador densidad poseera
cuatro elementos, relacionados a las poblaciones (términos diagonales) y a las

coherencias (términos no diagonales) [1, 7].

El calculo de los elementos de matriz del operador densidad se lo puede rea-
lizar de dos maneras, en el dominio del tiempo y en el de frecuencias, en el
primero se busca una solucién en el marco de la teoria de perturbaciones de-
pendientes del tiempo y en la segunda se hallan las componentes de Fourier
de cada uno de los elementos de matriz [5, 7, 12-14, 34]. A través de los ele-
mentos de matriz se realiza el cdlculo de la polarizaciéon que ha sido inducida
en el sistema por la presencia del campo, para ello se hace uso de la siguiente

propiedad del operador densidad
(A) = Tr(pA). (2.14)

Esta propiedad indica que el valor esperado de cualquier operador A esta da-
do por la traza del producto de p y A, de esta manera se obtendra la expresion
para la polarizacion

P = N(u) = NTr(pu). (2.15)

donde yu representa el operador dipolar eléctrico.

2.2. Operador Densidad

En esta seccion se presenta la motivacion del desarrollo del operador densidad y

varias de sus caracteristicas principales.

El operador densidad enlaza las caracteristicas cuanticas y estadisticas que pre-
senta un sistema molecular. Su desarrollo surge principalmente por dos razones [5,
7,35, 36]:

1. Por la necesidad del uso de los métodos estadisticos para describir la pertur-
bacién aleatoria que sufren los estados moleculares o atémicos al momento de

realizar una medicién.
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2. Por la descripcion estadistica que debe ser aplicada para analizar sistemas cu-

yos estados no sean puros sino que presenten estados mezcla.

El operador densidad p contiene toda la informacion fisica del sistema y viene dado

por:
=) Wul¥u)(¥ul, n=1,2,3.. (2.16)
n

donde |¥,) son estados que el sistema puede ocupar, W, es el peso estadistico de

cada uno de éstos estados [5, 7, 36]. Para un caso particular de estado puro se tiene:
o= [¥)(¥]. 217)

Si deseamos expresar al operador densidad, Ec.(2.16), en forma matricial es conve-

niente escoger un conjunto de vectores base que sean ortonormales: {|¢,)} con n
={1,2,3,..}.

= Z”,S:l/)|¢m’>/ Y

(Fal = Y al (pm],

con lo que

p= D Wl “als) | ) (.

nm'm

Los elementos de matriz para el operador densidad en la representacion |¢,) son
= Y W,a al, (2.18)
n
p es un operador hermitico (autoadjunto), ya que satisface:

(nlo[m) = (m|p|n)".

La probabilidad de encontrar al sistema en el estado |¥,) es W, y la probabilidad de
encontrara |'¥,) en el estado |¢y,) es |am |2, por lo tanto la probabilidad de encontrar
al sistema en el estado |¢,,) estd dada por el elemento de matriz diagonal [5, 7, 35,
36]:

Omm = Zw a2, (2.19)

Los elementos de matriz fuera de la diagonal describen la mezcla entre los diferen-
tes estados.

La traza de p es constante e independiente de la representacion y satisface las si-
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2.3. APROXIMACION DE LA ENVOLVENTE SUAVE PARA LA PROPAGACION
DE LAS ONDAS ELECTROMAGNETICAS EN EL VACIO

guiente propiedades

Trp =1,
Trp* = 1 Estado puro,

Trp? < 1 Estado mezcla.

2.3. Aproximacién de la Envolvente Suave para la pro-
pagacion de las ondas electromagnéticas en el va-
cio

En esta secciéon se estudia la propagacion del campo electromagnético a través
de las ecuaciones de Maxwell en el vacio y en medio materiales [37, 38], se hace uso

de las aproximaciones de envolvente suave y de estado estacionario.

El campo eléctrico de una onda electromagnética que se propaga en el vacio esta

dada por la solucién de la siguiente Ec. de onda:

2 _ 7%
V2E = BT (2.20)
para un campo electromagnético dado por
E(z,t) = ;Eo(z,t)ei[KZ“’t"’(Z't)]. (2.21)

En el vacio o en un medio material se consideran ciertas aproximaciones que permi-
ten que la amplitud Ey(z,t) y la fase ¢(z, t) del campo permanezcan constantes en
el tiempo y en el espacio. Se supone que la amplitud y la fase varian de forma lenta,

tal que las siguientes desigualdades sean validas:

JEy JE,
W < C()Eo, ‘az < KE(),
o o

Este conjunto de ecuaciones describen lo que es conocido como la Aproximacién de
la Envolvente Suave (AES) [5]. Esta aproximacién describe ondas electromagnéti-
cas cuyas amplitudes y fases varian muy poco dentro de un periodo 6ptico y una

longitud de onda 6ptica. Son vélidas bajo la aproximacién paraxial [1, 5, 37, 38].

La AES permite grandes simplificaciones al despreciar términos del tipo: Ey, ¢,

11



2.4. APROXIMACION DE LA ENVOLVENTE SUAVE PARA LA PROPAGACION
DE LAS ONDAS ELECTROMAGNETICAS EN UN MEDIO MATERIAL

E{, ¢"y Eo¢. Transforma la ecuacién diferencial de segundo orden a un conjunto de

ecuaciones diferenciales de primer orden [5].

JdEy 10E .
9Lo _ 2.22
5 + PrTa 0, Para la amplztud, ( )
op 10¢
P + T 0, Para la fase. (2.23)

Estas dos ecuaciones describen la propagacion de la amplitud y de la fase del campo

electromagnético en el vacio, respectivamente.

2.4. Aproximacién de la Envolvente suave para la pro-
pagacion de las ondas electromagnéticas en un me-

dio material

En un medio material los vectores E y B son sustituidos por D y H, respectiva-
mente [37, 38]. Donde D = ¢yE — P es el vector desplazamiento eléctrico y el campo
magnético estd dado por H = g — M, con u como la permeabilidad magnética del
medio y M la magnetizacién del medio, P es la polarizacién inducida por el campo
[37, 38].

La propagacién del campo electromagnético en un medio esta dada por

9] 109%E o0’P
i v 2 T il
\Y% E+yat 232 ¥s) (2.24)
en ausencia de cargas libres !
2 2
v2p_ LOE_4noP (2.25)

202 2 o2’
Al considerar la propagacién de ondas electromagnéticas dentro de un medio, el

principal factor a tomar en cuenta es la polarizaciéon inducida. [1, 5].

Se considera a la polarizacion a través de la expresion

P(z,t) = ;P(Z,t)ei[Kz_“’t_‘P(Z't)], (2.26)

donde P(z,t) representa la amplitud (compleja) de la polarizacién y puede ser ex-

1Se ha despreciado el término V - E debido a que el campo eléctrico varia levemente a lo largo de
la direccién en la cual apunta [3].
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presada como P(z,t) = P’ —iP".

La AES para la polarizacién se define para las condiciones siguientes [5]:

oP’ oP”
Pl, P//,
S <@l ’81‘ < w|P"|
JoP
- P|.
‘at < w|P|

Se utilizan las ecuaciones (2.21) y (2.26) para analizar la propagacién del campo
electromagnético en un medio material a través de la Ec. (2.25). Se desarrolla término

a término

1¢" Término:

2 2 ‘
V2E = [aaEzO + 28an ( a<p> + Eo (iK — i?)i) — iEogz(f] ¢l (Kz—wi=9)

al considerar la AES se transforma en

V2E = [ Kaao _ KZEO"‘ZKEO?;ZP} ol(Kz—wt—¢)

240 Término:

1 azE 1 aZEO aEO 647 84) 2 . 824) i(Kz—wt
e g el U, Pttt had hh o —wt—¢)
2 2 [ 32 2i o5 (w + aZ> Ep <w + aZ> +iEg 382 e

al considerar la AES se transforma en

VEE [ dwdky 20, 0] e
c2 o2 c2 ot 20 Oat

3¢" Término:

# ot? ot ot

al considerar la AES se transforma en

2
or =H [—Ziwap — w?P — ZwPa('b] gl(Kz—wt=9)

2
y%tf — _wa(Pl N Z-P//)ei(Ksztf(p)

i(Kz—wt—¢)

Se agrupan términos, se simplifica el término e’ y separar en parte real e

imaginaria se tiene
9y 19E) K
— = ——Im(P 2.27
oz ¢ ot 2¢ m(P), (2.27)
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DE LAS ONDAS ELECTROMAGNETICAS EN UN MEDIO MATERIAL

dop  1d¢p\ K
Estas dos ecuaciones describen la propagacion de la amplitud y de la fase del campo

electromagnético dentro de un medio material [5].

Respuesta lineal:

Si el sistema responde de forma lineal a la interaccién con el campo electromag-
nético, esto es: P = gox Ep, donde yx es la susceptibilidad lineal compleja, dada por

x = x' +ix", las ecuaciones (2.27) y (2.28) se transforman en:

dEp K
> —Elm(X)Eoz (2.29)
op 10 K
£y (az ; Cat) = — S Re(0)Eo (2:30)
Se ha considerado la aproximacién de estado estacionario (aa% = ) La variacion

de la amplitud del campo estd asociado a la parte imaginaria de la susceptibilidad
lineal, lo cual conduce a la ley de Beer para la intensidad, definiendo: & = %( X"+
ix") como el coeficiente de absorcién complejo [37, 38]. La variacién de la fase del
campo esta asociada a la parte real de la susceptibilidad lineal, se puede relacionar
con el indice de refraccién 7% = ¢ el cuél da razén de los procesos de dispersion en
el material [1, 2, 5].

Respuesta no lineal:

Si ahora la respuesta del sistema al campo electromagnético es no lineal, se su-

pondra un campo y polarizacién de la forma

E(z,t) = ;E(z,t)ei(KZ_“’t), E(z,t) = Eo(z, t)e ™, (2.31)

P(z,t) = ;ﬁ(z,t)ei(KZ‘”t). (2.32)
Sustituyendo en la ecuacion de propagacion (2.25) y considerando la AES:

§+1§_2niwﬁ
9z cot  nc '

(2.33)

se toma en cuenta la aproximacion de estado estacionario y desarrollando a P como

la contribucién de una parte lineal (L) y no lineal (NL).
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Al considerar K = %17 [1,2],

oL _ 2miw

= = p(L) 4 p(NL)
. e (P 4 P\
27Tiw (L) 27Tiw 5(NL)
= ———¢xE+——P
c ne
_ _aF 4+ PTOW RN
uls
donde & = —27wy (L) es Ja amplitud compleja de absorcién. Se define de forma

nec
general la expresion para el anélisis de propagacién de campos electromagnéticos

dentro de un medio:

= n — Iy .

= e e (2.34)

Se toma la Ec.(2.29), la cual considera la relaciéon entre la amplitud del campo y la
parte imaginaria de la susceptibilidad:
oE, _ann

_ (L7
2 = e Im{x,’ }En+ e

27iWn BNL) (2.35)
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Capitulo 3

Desarrollo del Modelo Teérico

En este capitulo se presentan los conceptos fundamentales para describir la dina-
mica del sistema molecular de dos niveles electrénicos a través de la teoria cuantica
de relajacién que describe la interaccion entre el sistema molecular, el solvente y el
campo electromagnético. Se contemplara la validez de la ecuacioén de Liouville para
describir un sistema compuesto por dos subsistemas que interactdan mutuamente.
Se realiza la deduccién de las EOEB para el sistema de dos niveles estudiado. Se
presenta la interpretacion fisica de los elementos de matriz asociados al operador
de densidad, y de los tiempos de relajaciéon longitudinal y transversal. Ademads se
estudia el origen de los cambios en las propiedades 6pticas que surgen por la for-
macién de redes dindmicas de origen poblacional en la regién de interferencia de

los haces fuerte y débil.

3.1. Modelo Teoérico

Una de las consecuencias directas de las reglas generales de la mecénica cuédnti-
ca, es el principio de noseparabilidad que establece [7, 39]:
"Si dos sistemas han interactuado en el pasado, en general, no es posible asignar un solo
vector de estado a ninguno de los dos subsistemas”.
Esto se debe a que las amplitudes de probabilidad estdn correlacionadas y no pue-
den ser factorizadas debido a que ambos sistemas han interactuado antes, conocido
también como entrelazamiento o entanglement (en inglés), en lo posterior se vera
que esta correlacion se puede romper dependiendo de la naturaleza de las interac-
ciones entre ambos sistemas ya que éstas son caracterizadas por el tiempo de co-

rrelaciéon T que indica el intervalo de tiempo en el cual el sistema puede retener su
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3.2. INTERACCION SISTEMA MOLECULAR - RESERVORIO

memoria [7, 39].

Una vez que un sistema ha interaccionado con otro, éste se encuentra en un es-
tado mezcla, por lo tanto es necesario encontrar la matriz de densidad que describa
Unicamente al sistema de interés [7, 35]. Se procede a calcular la matriz de densidad
total que describa a ambos subsistemas y luego ésta es proyectada sobre el subes-
pacio de interés, a ésta ultima se la conoce como matriz de densidad reducida y
contiene toda la informacién del subsistema sobre el cudl se ha proyectado [1, 2, 7,
35].

3.2. Interaccion Sistema molecular - Reservorio

En esta seccion se considera la interaccion entre el sistema molecular y el solvente
el cudl acttia como reservorio o bafio térmico. Se considera al sistema molecular
como un sistema que interactia con sus alrededores a través del intercambio de
energia [5, 7]. Al proceso de la evolucién gradual de un sistema para alcanzar el

equilibrio se lo conoce como proceso de relajacion [7, 35].

Se toma la ecuacién de Liouville Ec.(2.13) para describir la dindmica del sistema
molecular al interaccionar con el reservorio. El hamiltoniano total H estd compuesto
por: el hamiltoniano no perturbado Hy y V(t) que representa la interaccion entre el
sistema y el reservorio. Se trata al problema a través de la teoria de perturbaciones
dependientes del tiempo, por esta razén es indispensable pasar de la representacion
de Schrodinger a la representaciéon de interaccién. De esta manera la dependencia
temporal de los vectores de estado se encuentra en el potencial V(t) y se remueven
los términos que varfan rdpidamente asociados a Hy [5, 7, 35], asi la Ec.(2.13) se

transforma en: )
p(t) == V(B p()1], @3.1)

donde el sufijo I indica que se ha considerado la representaciéon de interaccién. Con
lo que se obtienen las soluciones de primer y segundo orden de perturbacién, res-

pectivamente:

o0 = o)1 — 3 [ V@ p(0nlaT, v 62

i

pt)r = —ztrr[V(£)r,p(0)1] — hlz /Ot dt'trg[V(6)1, [V(E) 1, p(t)1]]- (3.3)

El acoplamiento entre ambos sistemas puede conducir a un intercambio reversible

de energia, para evitar esto e incluso promover que tengan lugar procesos irrever-
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3.2. INTERACCION SISTEMA MOLECULAR - RESERVORIO

sibles se debe asegurar que la energia que una vez ha sido cedida por el sistema
molecular al reservorio no retorne a él nuevamente dentro de un intervalo de tiem-
po finito [5, 7, 35], para esto se hace uso de las siguientes suposiciones hechas por
Fano [40].

1. Se asume que el reservorio posee un gran niimero de grados de libertad de tal forma
que los efectos de la interaccion con el sistema se disipan rdpidamente y no responde
al sistema de vuelta, por lo que el reservorio se encuentra en equilibrio térmico a tem-
peratura constante independientemente de la cantidad de energia que sea transferida
hacia él desde el sistema [40].

Esto conduce a:

p(t)r = p(0)r — p(t)sr = p(t)sp(0)r

con:
e~ PHR 1

p(0)r = Trrl{e PAR}’ B = KT’ Kp : Constante de Boltzman

donde p(t)sg es el operador de densidad asociado al sistema compuesto por el
sistema molecular y el reservorio, p(t)r es el operador de densidad asociado
al reservorio y p(t)s es el operador de densidad asociado al sistema molecular.
Trr representa la traza tomada tinicamente para los elementos del reservorio,

conocida como traza reducida.

2. Se asume que p(t)sy depende solo de p(t), es decir de su valor presente, en otras
palabras se asume que el sistema pierde toda la memoria de su pasado, lo que se conoce

como aproximacion Markoviana [40].

Con esto se llega a la expresion de la matriz de densidad para el sistema molecular

en la representacion de Schrodinger:

(m'|p(t)s|m) = —%W\ [H, p(t)s][m) + Sy Y (nlo(t)s7) Wi — Yt (2’| (£)s]m).
! (3.4)

El primer término describe la dindmica del sistema no perturbado, el segundo tér-

mino estd asociado con las transiciones entre los niveles atémicos |n) — |m) que

son inducidas por la interaccién con el reservorio, y el dltimo término estd asociado

a los procesos de relajacién que conducen al sistema al equilibrio [7].

Las ecuaciones que describen la dindmica de las matrices de densidad reducidas

se conocen como ecuaciones maestras generalizadas, las cuales fueron introducidas
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3.2. INTERACCION SISTEMA MOLECULAR - RESERVORIO

por primera vez a la fisica estadistica por Pauli en 1928 [7, 35].

Los términos diagonales de la ecuacion maestra generalizada son

,O(t)mm = ; P(t)nnwmn _,0<t)mm ; Whim, (3.5)

esta ecuacién es conocida como la ecuacién maestra de Pauli, en donde los elemen-
tos de la diagonal p(t), representan la probabilidad de encontrar el nivel atémico
|m) ocupado al tiempo t. Esta probabilidad aumenta debido a las transiciones de to-
dos los otros niveles |n) a |m), y disminuye como resultado de las transiciones desde
|m) a todos los otros estados |n) [1, 7], por lo que la tasa de cambio de los elementos

de matriz diagonales son dados en forma general a través de la siguiente relacion:

0(t)mm = Ganancia en |m) — Pérdida en |m) (3.6)

3.2.1. Interaccion Campo - Sistema - Reservorio

En esta seccién se toma en cuenta la interaccion entre el sistema y el campo elec-
tromagnético externo, y los procesos de relajacion inducidos por la presencia del

reservorio.

Existe una competencia entre dos procesos. Los mecanismos de relajacién estan
asociados a las transiciones del nivel superior al inferior |2) — |1) y la interaccién
con el campo electromagnético conduce a transiciones del nivel inferior al superior
|1) — |2), ocurriendo una transmision de energia del campo electromagnético al

sistema molecular y de éste al reservorio en forma de calor [7].
El operador densidad que describe la evolucién del sistema al interactuar con el
campo electromagnético es dado por

B(E s = (D — (0 |[V (), p(8)5] m), 37)

donde w1, = @ y V(t) es el potencial dipolar eléctrico, el segundo término

representa la tasa de cambio de la probabilidad de poblacion del nivel |m) inducida
por el campo electromagnético.

La interaccion entre el sistema y el reservorio térmico estd dada por el término de
relajacion

p(t)m’m = ZRm’mn’nP(t)n’n/ (3.8)

nn’

en donde R,,/,,;,,/, representa la tasa de variacién de poblacién inducida por los efec-
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tos de relajacién del reservorio. Si se considera la regiéon Optica se debe afiadir un

término extra que esta asociado con los efectos de decaimiento espontaneo:

p(t)m’m - _rm/mp<t)m/m/ (3.9)

en donde I';,;/,,, es la tasa de decaimiento espontdneo del nivel excitado, agrupando
cada uno de los términos se tiene la ecuacién que describe la evolucién temporal del
sistema considerando su interaccién con el campo, el reservorio y los procesos de

emisioén espontdneos [7]:

OB mim = =1t (£) purm — %<ml| [V (t),p(t)s]|m) + ERm’mn’nP(t)n’n — Lot () pur -
. (3.10)

3.3. Ecuaciones Opticas Estocasticas de Bloch - EOEB

En la presente seccion se realiza la deduccion de las EOEB para el sistema de dos
niveles estudiado. Se presenta la interpretacion fisica de los elementos de matriz
asociados al operador de densidad, ademas se explican los tiempos de relajacion
longitudinal y transversal. Por dltimo se ingresa la variable estocdstica que surge
por las colisiones de las moléculas del sistema con las del reservorio térmico.

Se considera el siguiente hamiltoniano:
H = Hy+ V(t). (3.11)

En la cual Hy representa el hamiltoniano del sistema no perturbado y V (t) represen-
ta la interaccion entre el sistema molecular y el campo electromagnético, dada por
la interaccion dipolar eléctrica, V(t) = —u - E(t), que considera que las dimensiones
atédmicas son mucho més pequefias que la longitud de onda del campo incidente,
es decir ap < A, donde A es la longitud de onda del campo. Se lleva al sistema fue-
ra del equilibrio termodindmico al inducir transiciones del estado fundamental al
estado excitado [5, 7, 35]. La dindmica del sistema es gobernada por dos procesos:
transiciones inducidas por el campo electromagnético que generan un aumento en
el nimero de dtomos que pueblan el estado excitado, y a su vez este aumento se
ve disminuido por los efectos de relajacién en los cuales se transfiere energia desde
el estado excitado al reservorio térmico para alcanzar las condiciones de equilibrio

termodinamico [7, 35].
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3.3.1. Deduccién de las Ecuaciones Opticas de Bloch - EOB

En este apartado se utilizan las ecuaciones (2.5) y (2.13) que representan al ha-
miltoneano del sistema y a la ecuacién de Liouville, para deducir las EOB. A través
de sencilla manipulacién algebraica se llega a la siguiente ecuaciéon que representa
la evolucién temporal del operador de densidad para el sistema molecular en su

forma matricial.
) . i
Onm = —1WnmPum — h Z(V(t)nvpvm — vV (t)ym)- (3.12)
v

El primer término de la ecuacién estd asociado a la frecuencia natural del sistema.
El segundo término representa la tasa de variacion de poblaciones de un nivel |m),
generada por las transiciones que induce el campo electromagnético. En ausencia
del potencial de interaccion las poblaciones de los estados base y excitado perma-
necen constantes, ¢, = 0 con n={a,b}, evitando que el sistema salga del equilibrio
termodinamico [1, 2, 7].

Se realiza el célculo para cada uno de los elementos de matriz del operador den-
sidad a partir de la ecuacién (3.12). Se consideran nulos los momentos dipolares
permanentes { a4, Hpp } ya que los estados |a) y |b) poseen paridad definida, al igual

que el operador r, que es impar.

Se desarrolla el célculo de cada uno de los componentes matriciales de la evolu-
cién temporal del operador densidad para un sistema de dos niveles {a,b}, usando
la ec.(3.12).

Los términos diagonales p,, ¥ ppp estan asociados a la variaciéon temporal de la
poblacion del estado base y excitado, respectivamente. Estas poblaciones varian por
la presencia del campo electromagnético y como consecuencia el sistema molecular

se aleja del equilibrio termodindmico.
Componente g,
. i
Paa = —1WaaPaa — 7 Z(V(t)avpva —0avV (t)va)

v=a

i
7 (V(t)aapaa — PaaV (t)aa + V(£) apPba — PabV (t)pa)

. 1
Paa = _ﬁ(v(t)abpba —0abV (t)pa)-
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Componente pO:
, i
Pob = — by — Y (V1) bwpus — 0oV (£)p)
i
= =2 (V(O)ovoso = pouV (D)oo + V(E)bafab — aV () ab)
. i
poo = =5 (V(E)vaPab = PoaV (t)ap)

Los términos no diagonales p,; i 0y, estdn asociados a la evolucién temporal de la
pérdida de coherencia de los momentos dipolares que han sido inducidos por el
campo electromagnético en el sistema molecular.

Componente 0,:

. b
. . 1
Pab = —1WapPapb — 7 Z(V(t)ﬂvpvb — pavV (t)up)

. 1
= —1WupPab — ﬁ(v(”aapub - Paav(t)ab + V(t)abpbb - pabv(t>bb>

. i
= —iWapPap — ﬁ<_PaaV(t)ab + V(t)avprb)
. . i
Pab = iWhaPap — ﬁ(Pbb — 0aa)V (t) ap
Componente p;,;:

. b
Oba = —1WpaPhs — 7 Z(V(t)bypva - vaV(t)W)

| i
= —iWpaPpa — ﬁ(V(t)baPuu — 062V (t)aa + V() popra — P66V (1)a)
. i
= —1WpaPpg — ﬁ(v(ﬂbapua - Pbbv(t)ba)
. . i
Oba = —1WpaPha + %(pbb - Paa)v(t>bu

De aqui se detallan las nombradas EOB! [7, 35]:

par = == (V (D) apua = parV (E)oa), (3.13)

b = 1 (V(Daabas ~ praV (), 619

!Originalmente las ecuaciones de Bloch fueron deducidas para analizar la dindmica de un sistema
compuesto por particulas de Spin 1 a través de la magnetizacién inducida por un campo electromag-
nético [1, 7].
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) . i
Pap = 1WWpaPap — %(Pbb - Paa)V(t>ubr (3.15)

) . i
Pba = —1WphaPpg + E(Pbb - Paa)v(t)ba' (3.16)

donde: ¢7, = (y,. Estas ecuaciones no consideran el término estocéstico ¢, el mismo

que sera introducido en lo que sigue.

3.3.2. Tiempos de relajacién T; y T,

Hasta el momento solo se han considerado los términos asociados a la interac-
cién entre el sistema molecular y el campo electromagnético, restaria considerar los
términos de relajacién entre la interaccion del sistema y el reservorio térmico, dados
por el segundo y tercer término de la Ec.(3.4). Tomando la Ec.(3.5) que representa
la ecuacion maestra de Pauli se analiza la relajacién que induce el reservorio en el

sistema de dos niveles [7, 35].
Paa = WapPps — Whaaa,

O = WpapPaa — WapOpb,

Se considera pu; 4 ppp = 1, indica la conservacion del ndmero de particulas en el

sistema de dos niveles, con lo que:

Paa = —Wia + (Wap + Wi ) opy = p?blb,
Pbb - _Wba - (Wab + Wba)Pbb - _prlb/

donde T} = m es el tiempo de relajacion longitudinal y se ha despreciado el
término W, que indica la probabilidad por unidad de tiempo asociada a la transi-

cion del estado |a) al estado |b) bajo el efecto del reservorio térmico en el sistema, la

cual es sumamente baja. Se define T, = % como el tiempo de relajacion transversal?
[5]. _

_ i

Paa = %b = 5 (V(£)abPva = PabV (£)ba), (3.17)

2Los tiempos de relajacién longitudinal y transversal deben su nombre a que en el trabajo original
de Bloch, el primero estaba asociado al decaimiento de la componente de la magnetizacion en el eje
z y el segundo estaba asociado al decaimiento de las componentes de magnetizaciéon en el plano
Xy, que al interaccionar con un campo magnético se orientaban de forma longitudinal y transversal
respectivamente [7, 34].
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Figura 3.1: Diagrama del sistema de dos niveles indicando los pardmetros de relaja-
ciéon. Tomado y adaptado de Ref. 1

i
Ppp = _Oeb _ —(V(t)bapab — PbaV (t)ap), v (3.18)
T h
. . 1 1
Pab = <lwba - T) Oab — %(pbb - Paa)v(t)ab- (319)
)

restando la ecuaciones (3.17) y (3.18), y definiendo la diferencia de poblaciones como

0PD = Ppp — Paa S€ tendra:

) 2 2i
pp =~ = TV (Oubas ~ psaV (O)ar), ¥ (3.20)
. . 1 i
pus = (10— ) oo = 5000 = Pa0)V (O (321)
2

La interpretacion fisica de Ty y T, se comprende a través de la distinta naturaleza de
los mecanismos de relajacion. Existe una transferencia de energia desde el sistema al
reservorio térmico, que induce una disminucién de la poblacién del estado excitado
gracias a las transiciones de éste al estado inferior, causando un cambio en la dife-
rencia de poblaciones pp [7]. El tiempo de relajacion longitudinal (T;) estd asociado
al tiempo necesario para que el sistema alcance el equilibrio termodindmico con sus
alrededores [7].

Otro mecanismo de relajacién estd asociado a la pérdida de coherencia entre los
momentos dipolares inducidos por el campo electromagnético. El tiempo de relaja-
cién transversal T es el tiempo que tardan los momentos dipolares en orientarse de
forma completamente aleatoria [1, 7].

La interaccion con el reservorio genera un desplazamiento aleatorio de la frecuen-
cia natural del sistema debido a las colisiones elasticas entre las moléculas del sis-
tema molecular y el reservorio [5]. Este proceso se puede modelar al insertar una
variable estocéastica dependiente del tiempo () a la frecuencia natural del sistema:
G(t) = wpy +€(t) [5, 12-14].
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La conservacion del nimero de particulas debe satisfacerse al considerar un sistema

cerrado, por lo que:
Paa + Ppp = 1, (3.22)

o equivalentemente,

2ppp = (Pbb - Puu) +1,

se reemplaza esta tltima expresion en la Ec.(3.20) y se tiene:

pp = — (0w pa;l) —D ili(v(t)bapab — PpaV () ab),

donde (—1) es interpretado como la diferencia de poblacién en equilibrio, es decir

(Obb — Paa)T = —1.

En ausencia del estimulo del campo el nivel |b) estd despoblado y el nivel |a) estd

completamente poblado por lo que pg = 1.

Con lo que:
dpab _ dpza
dt dt’
. . 1 i
Pab = <1§(f) - T) Pab — ﬁpDv(t)abr (3.23)
2

' — o) 2
PD = —(pDTlpD) - E(V(t)bapab — PbaV () ap)- (3.24)

3.4. Componentes de Fourier de las poblaciones y cohe-

rencias asociadas a los elementos de la matriz de

densidad

La presente seccion tiene como objetivo presentar el calculo explicito de las EOEB
que describen la dindmica del sistema molecular a través de las componentes de
Fourier asociadas a la coherencia y a las poblaciones [5, 12-14, 34]. Existen dos ma-
neras de resolver el problema: en el dominio del tiempo y en el dominio de frecuen-
cias, en este trabajo se resolvera en el dominio de frecuencias por facilidad [1, 2, 5,
34].

Se consideran las EOEB, deducidas en la seccion 3.3.
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. | 1 i
Pba = — | 16(t) + = | Pva + 70D Va, (3.25)
T n
./ 1 i
oap = | i¢(t) — = | Pab — =D Vap, (3.26)
T 0
eq . .
. - 2i 2i
pp = ~F2 2 EE — S Vi + 5 Ve (327)

Se encuentran las componentes de Fourier que oscilan a las frecuencia de interés
asociadas a las coherencias y poblaciones.

En las ecuaciones (3.25-3.27) los términos del lado derecho poseen la dependencia
temporal de forma sinusoidal a través del potencial de interaccion V,, = —p ,E(2) e~iwt)

en la solucién de estado estacionario estas ecuaciones son periddicas, con perio-

do 2Z

-, con lo cual se puede expandir a los elementos de la matriz de densidad

{PD, Pab, Pva } €n series de Fourier:

Ppa(t) = ZPba(wn)e_iwnt (3.28)
ap(t) = Y pap(wn)e ! (3.29)
pp(t) =Y pp(nA)e ™A (3.30)

estas expresiones se reemplazan en las ecuaciones (3.25-3.27) para encontrar las

componentes de Fourier.

3.4.1. Componentes de Fourier asociadas a las coherencias

Se usa la siguiente expresion para el campo E(t):

3 ' | | |
E(t) = Z En(wn)efw”t = F, (wl)eﬂant + E2(w2)671uJ2t + EB(w3)efzw3t +cc.

n=1

donde: E,(w,) = E,effn=+9.

Se analizan las propiedades 6pticas en un régimen no local, y se considera la
propagacion del haz a lo largo del camino 6ptico y se considera la generaciéon de un

tercer campo: el campo de sefial de mezcla de cuatro ondas Ez(w3).
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En este apartado se calculan las componentes no diagonales {p.p, pp.} de la ma-
triz asociada al operador de densidad, para cada una de las frecuencias de interés
{w1, w2, w3}

Se considera la ecuaciéon (3.25) en la cual serdn reemplazadas las ecuaciones
(3.28) y (3.30), que representan las componentes de Fourier de la coherencia y de
la diferencia de poblacién, respectivamente.

Componente py,;:
2 Pa(wn) (—iewn)e™ " =
n

. 1 i i i
- <1§(t) + T2> Y va(wy)e "t + 7 Y pp(nA)e AV,

¥ [+ (12(0) + 5 )| pralen)e ™ = & T po(n)e ™ (us ().

n

Se reemplaza la expresion del campo total, y se llega a

Z |:;2 + l(é'(t) - (JJn):| OPba (a)n)e*iwnf — ;Z ZPD(HA)efinAtyba(El (wl)eiiwlt

n

-+ Ez((x]z)eiiwﬂ + Eg(wg)e’i““t + C.C.).

Al aplicar la aproximacién de la onda rotante, los términos antiresonantes se des-

precian:

L[, #1660 — 00| prateone™' = Voo (ra)e g Fyon)e

n
+ oD (HA)B_inAt]/lbaEz (wz)e—iwzt
+ oD (nA)efinAt;MlmE3 (w?))efia@,t]‘

al simplificar los términos exponenciales y definiendo a (), = %’1“) conn =
{1,2,3}, como la frecuencia de Rabi del sistema [1, 36], se tiene:
1 , .
Y [ + (@) = wa) | ppalewn)e ™t = ) pp (nA)[iQe AVt
— LT2 T (3.31)

+ ine_i(nA+w2)t + iQ3€_i(nA+w3)t].

De esta tiltima ecuacion se obtiene la componente de Fourier asociada a la coheren-
cia pp,(wn) que oscila a: {wj, wy y ws}, considerando que el haz de bombeo estd a
todos los 6rdenes, el haz de prueba a segundo orden y la sefial a primer orden. Se
desprecian los términos en los que el haz de prueba y el haz de sefial aparezcan mas

de dos y una vez, respectivamente.

Componente de Fourier de p;, a la frecuencia w3
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[+ H20) — w5)] praleos)e ™" = iOypp(A)e~ 6+ il i),
definiendo: D; = [T% +i(&(t) — wi)} y cancelando los términos exponenciales:

D3ppa(ws3) = iQ1p(A) + iQ30%. (3.32)

Componente de Fourier de py, a la frecuencia w;
1 . —iwyt _ de ,—i(w)t
o i(G(t) — w1)| ppalwr)e™™" = iyppe
+ inpD(A)e_i(wl)t + iQ3pD<—A)B_i(w1)t,

D1 ppa(w1) = i010% + iQhpp(A) 4 iQzpp(—A). (3.33)

Componente de Fourier de p;, a la frecuencia w;
[%2 +i(e(t) - wz)] opa(wa)e 2t = iy pp (—A)e (@2t - iOppfeilw2)t,

Dappa(w2) = iQ1pp(—A) + i, (3.34)

Se considera la ecuacién (3.26) en la cual serdn reemplazadas las ecuaciones (3.29)
y (3.30), que representan las componentes de Fourier de la coherencia y de la dife-
rencia de poblacién, respectivamente. El cdlculo de esta componente es similar al
realizado previamente para py,.

Componente p,;:

L [(in) = (i206) = ) | pus(eonpe i = T po ) (i iy

n

_ iQ;e_l(nA_wZ)t _ iﬂge—z(nA—wg)t)’

(3.35)

De esta tdltima ecuacion se obtienen la componente de Fourier asociada a la cohe-
rencia pgp(wy,) que oscila a: {wy, wy y w3}, considerando que el haz de bombeo estéd
a todos los 6rdenes, el haz de prueba a segundo orden y la sefial a primer orden. Se
despreciardn los términos en los que el haz de prueba y el haz de sefial aparezcan

mas de dos y una vez respectivamente.

Componente de Fourier de p,; a la frecuencia —wy

5 1(E(0) — @) | pu(-wne ! = —ipfseien”

—iop(—A)Q3e' )" —ipp (M) Q5 ),
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Dipay(—wr) = —ipHQ; — iop(—A) 03 — ipp(A)0%. (3.36)

Componente de Fourier de p;, a la frecuencia —w»

[, (D) — )| pu (e = —ipn()0je 2 gl
D30ay(—w2) = —ipp(8)0] — ipf Q5. (3.37)
Componente de Fourier de p;, a la frecuencia —ws

1 . iw . * 1(w: - deyk i(w
[Tz —i(G(t) - “’3>} Oap(—w3)es" = —ipp(—A) Qe ) — ipfOse«s),

D300 (—w3) = —ipp(—A)Q; — i3, (3.38)

3.4.2. Componente de Fourier asociada a la diferencia de pobla-
cion.

En este apartado se calcula la componente diagonal ({pp) de la matriz asociada

al operador de densidad, para cada una de las frecuencias de interés {w1, wy, w3}.

Se considera la ecuacion (3.27) en la cual serdn reemplazadas las ecuaciones (3.28) y

(3.29), que representan las componentes de Fourier de la coherencia.

Componente pp:

Y _op(nA) (—inA)e A =

2i y By - B
- _ﬁﬂbu(El(wl)e it 1 Ep(wo)e "2 + E3(ws)e ") Y pp(wy)e "t
n

2i . , _ .
T (i (1)1 4+ E5 (w2)e! 4 E5 (w5)e?) 1 o (con)e
n

-1 Y pp(nA)e A 4 ﬁ
T 5 Ty
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usando la definicién de la frecuencia de Rabi ), con {n =1, 2, 3.}
—inAt [ l _ ‘07[13:;] _9q —i(wp+w)t
Y pp(nA)e inA + =2 4) [-2ie Pab(wn)
- T 5
- 2i02€_i(w"+w2)tpub (wn) . 2iQ3e_i(w”+w3)tpgb (wn>
+ Ziﬂike_i(w” _wl)tpba (wn) + ZiQEE_i(wn _CUZ)tpbu (wn)
+2i05e W @)ipy (w,)].
(3.39)

De esta tiltima ecuacién se obtiene la componente de Fourier asociada a la diferencia
de poblacion pp(nA) que oscila a la frecuencia: {A, —A}, donde A = w; — w; es el
factor de sintonizacion, pg es el valor de la diferencia de poblacién en ausencia del

estimulo del campo.

Componente de Fourier de pp a la frecuencia A
i . 1 N i o~ i
pp(B)e™ ™ <—1A+ T1> = —2i0e” M pgy(—ws) — 2iQze” M pgp(—cwr)
+2i07 e M pyy (w3) + 21056 py (1),

definiendo: T',, = <—inA + T%) ,
T1pp(A) = =200 (—w2) — 21304 (—w1) + 2i0] ppa(w3) + 2i05pp, (wr). (3.40)

Componente de Fourier de pp a la frecuencia —A

. . 1 . . . X
op(—A)e™ (zA + T1> = —2ie"™ pp, (—ws) — 2i0e ™ pgp(—w)

+ 2107 0y (w2) + 210%™ pye (wr),

Ipp(—A) = =2ip4p (—ws3) — 2i0p 4 (—w1) + 2i0] ppa (wW2) + 2iQ30p, (w1).
(3.41)
Por tltimo se calcula la componente de Fourier asociada a la diferencia de poblacion
cuando ésta es constante, es decir: pp = cte. Se considera la ecuacién (3.27) y en esta
se reemplazan las ecuaciones (3.28) y (3.29).
Componente p‘f)c:

T1 T1 — 2iQ1pab(—w1) — ZiQZPab(_w2> + ZZ‘Qpra (wl) + Ziﬂzpba (CUZ> (342)

El principal objetivo del presente proyecto de investigacion es estudiar el efecto del
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haz de prueba en la respuesta del sistema molecular al ser considerado como una
haz no débil. Se analizan los nuevos términos asociados al 24° orden del haz de
prueba, para ello se afiade el coeficiente {"a”} en las ecuaciones de mayor relevan-
cia, que asumird los valores de {0, 1}, para distinguir entre los efectos inducidos

por el 1" 0 2%° orden en el haz de prueba, respectivamente.

Al agrupar las ecuaciones halladas previamente se llega al siguiente sistema de

ecuaciones acopladas:

D3ppa(w3) = iQ1pp(A) + iQ30%, (3.43)
D3pap(—ws) = —iQjpp(—A) — O30, (3.44)
Dppa(wn) = iQ1pp(—A) + iQpp%, (3.45)

D300 (—w2) = —iQpp(A) — i 0%, (3.46)
Dipay(—w1) = —iplQf — axipp(—A)Q5 — axiop(A)Q%, (3.47)
D1 ppa(w1) = iO1 0% + ax iQ0p(A) 4 a x iQz0p(—A), (3.48)

T'1pp(A) = =2i04 045 (—w2) — 21030, (—w1) + 210 ppa(w3) + 20504, (wr), (3.49)

ITop(—A) = =20 044 (—w3) — 2100, (—w1) + 210 ppa (w2) + 2305, (w1),
(3.50)

dc eq
Pp _fp

T =210 pap (—w1) — a % 2100, (—w2) + 210 ppa (w1) + a % 2i05 04, (W2).

(3.51)
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3.4.3. Solucién del sistema de ecuaciones acopladas (3.43 - 3.51)

La solucién del sistema de ecuaciones acopladas permite obtener expresiones

para los términos pp(A), pp(—A) y pE.

Calculo del término pp(A)
Se reemplazan las ecuaciones (3.43) y (3.46-3.48) en la Ec.(3.49), para obtener:

, iop(A)Q} ey , ipdQr ipp (=)
I‘lpD (A) = —2101 — * — o — 2103 — ¥ — o
DZ DZ Dl Dl
_ipp(8)3 . [iQ1pp(8) | iQsp
7DT + 210} Ds + Ds

e [1uP5 | iQpp(B) | iQ3pp(—A)
—|—2zQz< Dot —p —+—7

al agrupar términos:

2l 2[00 2l 2|05
A (T -
pD()<1+ by ' Dby ' Dy D
e (B0 20103 20105 20504 (20505 2050
P\ D; D; D; D, P D; D, )

Se tiene que:
Jop(B) = Kpfs + Hop(—A),

cuyos coeficientes son

210412, 2|2 21042 2|02
]Z(F1+ P | AP | ANP 20 )
K= _ 20105 2003 20703 2050

D} Dj D; D; ’

. 20505 2050,

Ho - (- 12).

Calculo del término pp(—A)
Se reemplazan las ecuaciones (3.44, 3.45, 3.47 y 3.48) en la Ec.(3.50), para obtener:

. iop(—A)Q);  ip%O) , i)
ITpp(—A) = 2i0)] <ZPD<D2) L p%z 2) +2i0); < le -

ipp () n ipp(—A)Q;3 20 CiQpp(—A) i3k
D1 Dl ! D; D;:

i, (_imp%f _ipp(=8) io;pD<A>) ,

_|_

Dy Dy Dy
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al agrupar términos:

2/ > 212 24> 2|02 20,0 20,03
—A) | T3 S A
B (20;02 N 204, N 20,
D, D, D}
o)

Se tiene que:
Lpp(—A) = Mpfs + Npp(A),

cuyos coeficientes son

Dy Dy
20103 n 20103 n 2020

L= (r* 2|031\2 + 2\012|2 + 2|01|2 + 2|03\2) ,

M=— +

N (2020 n 2020*> /

7

(20*02

se nota que: [* = L, K* = My H* = N. De esta manera se llega a un conjunto
de dos ecuaciones. En lo que sigue se expresardn a estas ecuaciones en funcién del
término p‘L’l-)C.

Jon(A) = Kpfs + Hpp(—4), (352)

J*pp(=8) = K*of + H*pp(A). (3.53)
Despejando pp(—A) de la Ec. (3.53) y reemplazando en (3.52):
Joo(8) = H Ko + pp(8)| + Kefs,
op(A) = 78?( ;{;’3 5.

Despejando pp(A) de la Ec. (3.52) y reemplazando en (3.53):

J*pp(=4) = [pr%c ]PD(_A)] + K*pf,
op(=8) = (e

Se tiene el siguiente par de ecuaciones, que permiten el célculo de p%:

(HK* + KJ*) 4

(77— HH) " 9

pp(A) =
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(H'K+K*]) 4
(7] — H H)FP

Reemplazando estds dos tltimas expresiones en las ecuaciones (3.43, 3.45) y (3.48)

op(—A) = (3.55)

se calculan de forma explicita los siguientes términos: pp,(w1), Ppa(w2) ¥ Ppa(w3)-

dc * %\ Hdc * *
S i KIS o (K K)ot
_ .~ (H'K+K*]) PD PD
pba(WZ) - Zﬂlm D, +1() D2 (3.57)
pba(w?’) — lﬂlwpD +ZQ ‘OD (358)

(JJ* = HH*) D3 °Ds’
En lo posterior se desarrolla el calculo de los coeficientes para las ecuaciones (3.56 -

3.58). Se expresan de forma compacta los coeficientes J, K y H.
] 1" +2|02| _}_2,0 |2( [%*)

el término 2 D  es anulado al considerar que el haz de sefial esta a primer orden.

K= —=2010; (7 + ) — 2010 (55 + 5
H = 20505 (4 + &),

Por facilidad, se definen los siguientes términos:

fn,fm = Di” + Dl;%/
Y1 =T1 + 2|02 f5,-2,

los coeficientes J, K y H quedan expresados como:

J =¥+ 255,
K=-20103f3 1 — Zﬂlﬂifl,fz,
H = —20;03](1,,1.

En lo que sigue se detalla el calculo de los coeficientes de las ecuaciones (3.56 - 3.58).

HK* = —ZQ§Q3f1,_1 (—2010§f1,_3 — ZQTQZle_l)
= 401050502 f1,_1f1, 3 + 40505 0P o, 11,1
= 4050502 fo, 1f1,1,
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al tomar el complejo conjugado:

H*K = 40,0502 f1, 2f1 1.

* : , . 2P
K] :—20103f3,—1_20102f1,_2 \If1+ o
1
407 0L fs
= 20033 1Y — 20O f ¥ — —2 3|D*2| f3, .
1

al tomar el complejo conjugado:

400, Q| 2
K*J = =200 Q4 f1 _3%1 — 200500 fo ¥ — —— 51%|°h, 3.

Dy
2|, 2|
I =7] ( 1+ D, 1t D
29 |2 2Y5|0n?
— |y, 2 1
[¥1]” + D; + D

HH" = (205031 1)(—20,03%f1, 1)
= 401052 (f1,-1)

Este tiltimo término es anulado ya que el haz de sefial se encuentra a primer or-
den.
A continuacién se presentan las componentes de Fourier asociadas a la coherencia
{Ppa(w1), Pra(w2) Yppa(w3)}. Se han identificado términos relacionados a los proce-
sos de incoherencia, coherencia y acoplamiento que serdn explicados al final de la

seccion.

Componente de Fourier de p,, a la frecuencia (w3):

p—D-i—zQ pD +10)3 pD

pba(w3) = in JI* D ] D5 D3

41|04 |22 fo,-1.f1,-1 2i|Ql|2f31> O 4o 2000515 4 4]
w3) = |ax - — — - — —————"—pp +1()3
pbu( 3) < ]]* ] D3pD ]D3 p D3

(3.59)
con lo que:
opalws) = (K" + 1M Q5 + 1P Q203 (3.60)
donde:
hmcoh _ le)g) hg‘mi’ — _2ifl],15§PdDC,
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jycoh — 4020 P o1 fi1 2002 f50 e
3 * J Ds*

Componente de Fourier de p;, a la frecuencia (w,):

* dc K* dc
HKPD Q *pD +ZQ pD

w iQ) —-—= 4
Ppa(w2) = 1]*] D, 1 ] D2
4iQZQ*|Qz|2f1,,2f1,,1 2Z'QZQ*fl,f3 2i Ql Qz 21 ‘Odc
puaon) = e R Sioafi g DOV g ISt e i 08
(3.61)
identificando términos de coherencia, incoherencia y acoplamiento:
pual@2) = (5" + 1<) 0y + 1P OF0%, (362
con:
héncoh ZPD hcoh ZZ‘Q]EJDJ;Z 1p(lj)c’
coup _ (4l Pfi,0fi1  2ifi 3 Pf
I —< 7] T )D%
Componente de Fourier de p;, a la frecuencia (w1 ):
P P
dc * * * dc
el HKpff Kok H*K pf§ K" pp
wy) =i == +1i) —|—Q +1Q)3 +iQ03——=,
Praleon) = IOUD, + i, i, IS, T e D,
i) dc
Ppa(wr) = lﬂlpD + ”*2 (401(03’92\2f2,—1f1,—1)%
1
iQ) i0 de
+TZ( 20710331 — 25 f1, 2) ]]3(40193|Qz| fi,-2f, 1)%1
i0 dc
+ ]*3 (=215 1,3 — 201‘02fz,—1)(1))Dl,

cancelando los términos de mas alto orden tanto para el haz de prueba como para

el haz de sefal, se tiene:

2i0 | 121 2i0r O3
Poa(w1) =iy %Dl ax 1|][§|1 S ZP%C—Q*;TU&A +fo, )05, (3.63)

al identificar términos de coherencia, incoherencia y acoplamiento
pra(wr) = (" + H“")On + 1" 07020, (3.64)

con:
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pincoh _ ﬁ o — 20 f, 0 de
1 =0, M= Dy PD/
0P _ _2i(fs,1tfo,1) de
1 = D,  PD-

La manera en la que se han expresado los términos en las distintas componentes de
Fourier asociadas a la coherencia, permiten relacionar la parte incoherente con la
disminucién de la poblacion relativa del sistema de dos niveles debido a los efectos
de saturacién del haz de bombeo, que surgen como resultado de la absorcién dentro
del material, la parte coherente resalta la interferencia entre el haz de bombeo y
de prueba. Se describe el acoplamiento que sufren ambos haces dando origen a
la formacién de una red de difraccion a través de la modulacién espacial de las
poblaciones [8, 12, 13].

3.4.4. Poblacién de Equilibrio p%

El célculo explicito del término p% se muestra en el apéndice A. Se presenta la

expresion de este término junto a su interpretacion fisica.

eq
pls = o ° , (3.65)
(1 * T%|D525“>

donde: S1p = S1 + Sy = | *Ti Tr + | |*Ti T.

La interpretacion fisica de la ecuacién anterior se centra en la saturacién que sufre
el sistema debido a su interaccion con el haz de bombeo y el haz de prueba. En la
figura (3.2) se presentan los efectos del haz de bombeo E; y de prueba E; sobre la
poblacién del sistema p%. En la figura 3.2 a) se observa que el sistema se encuentra
en equilibrio termodindmico (p‘f-)c = 1) cuando no existe presencia del haz de bom-
beo, una vez su valor aumenta el sistema se desvia del equilibrio alcanzando una
diferencia de poblacién de menor valor, describiendo un aumento en la poblaciéon
del nivel superior como consecuencia de las transiciones generadas por el haz de
alta intensidad. Las unidades del campo estdn dadas en [Dina statC~!].

La figura 3.2 b) muestra el efecto que posee el haz de prueba en la variacién de
la poblacién, se observa que en ausencia de éste el sistema estd fuera del equilibrio
termodindmico dado que el haz de bombeo ha producido transiciones hacia el ni-
vel superior, generando una variacién en la poblacién del sistema. La figura 3.2 c)

muestra la dependencia en los haces fuerte y débil de la componente de equilibrio.
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pi5 PB
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(a) Efecto del haz de bombeo sobre la po- (b) Efecto del haz de prueba sobre la po-
blacién. blacién.

040

(c) Variacion de la poblacién respecto al haz de bombeo y de prueba.

Figura 3.2: Variacion de la componente de equilibrio respecto al haz: a) de bombeo,
b) de prueba y c) respecto a ambos haces. Se muestran los efectos del haz de bombeo
E; y de prueba E, sobre la poblacién del sistema p%.
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Figura 3.3: Distribucién espacial de la intensidad de la luz en la regién de interfe-
rencia de dos campos con vectores de onda K4 y Kp. Tomado y adaptado de Ref.
23.

3.5. Redes Dinamicas

En esta secciéon se analiza el origen de los cambios en las propiedades 6pticas
(coeficiente de absorcion e indice de refraccién) que tienen lugar gracias a la for-
macién de redes dindmicas en la regién de interferencia de los haces de bombeo y
prueba. Se revisaran las similitudes y diferencias con respecto al modelo de la pola-

rizacion no lineal.

3.5.1. Creaciény Tipos de redes

A través de la interferencia de dos haces de alta intensidad es posible crear redes
dindmicas en la region de interferencia a través de la modulacién espacial que sufren
las propiedades 6pticas como consecuencia de la oscilaciéon de poblaciones [8-11].
En la regién de interferencia se genera una distribucién espacial periédica de la
intensidad de la luz, la figura (3.3) muestra la distribucién de intensidad, la misma
que ocasiona cambios en las propiedades 6pticas del material situado en la region
de interferencia. La modulacién espacial de las propiedades 6pticas actiian como

una red de difraccién. [1, 8-11].

La interaccion de la radiacién con la materia induce cambios en las propiedades
Opticas del material debido a la excitaciéon que éste sufre. Uno de los procesos que
tienen lugar en la interaccién luz-materia es la absorcién. La cudl permite aumentar
la poblacién en estados electrénicos excitados [8]. Por lo tanto en la region espa-
cial del patrén de interferencia se genera una red de densidad de poblacién, en la
que existe una diferencia de poblacién periédica modulada por la distribucién de la

intensidad de la luz en la regién de interferencia [1, 8].
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Una vez el estimulo del campo electromagnético ha cesado el sistema retornara
al equilibrio a través de la generacion de redes secundarias. Primeramente la pola-
rizacién inducida decaerd en un tiempo T, debido a la pérdida de coherencia de
los dipolos eléctricos, los electrones decaerédn a los distintos estados electrénicos de
menor energia, estados vibracionales y otros estados que pueden ser poblados hasta
alcanzar el estado fundamental, éstos procesos son caracterizados por el tiempo T;
que se encuentra en el rango de 1071 y 1077[s], el estado resultante de éstos pro-
cesos usualmente posee un mayor tiempo de vida del orden de los micro segundos
[1, 8]. La energia absorbida por el sistema seré disipada a través de una red térmica
que involucra procesos de difusién de calor que toman alrededor de 10~* y 102[s]

para finalmente llegar al equilibrio [8].

Existen diferentes formas de detectar a las redes dinamicas, de forma particular
esta investigacion se enfoca en la auto-difraccion que sufren los haces al incidir en

la red.

3.5.2. Redes de Poblacion

La modulacién espacial que se genera en la region de interferencia debido a la
absorcién de luz esta asociada a los cambios en las poblaciones de estados electro-
nicos excitados, a las orientaciones moleculares, y en el caso de semiconductores al
incremento de la densidad de portadores de carga [1, 8]. La dindmica del sistema es

descrita a través de las poblaciones [8].

A través de la interferencia de dos campos con vectores de onda K4 y Kp se
genera una red de difraccién que esta caracterizada por el vector dered g = K4 —
Kp. La figura (3.4) presenta un esquema de la interferencia de éstos dos haces. La
interferencia de los dos haces resultan en una variacioén periédica de la permitividad
del material € [1, 8]. Esta variacion es la que acttia como red, difractando los haces
incidentes y generando nuevos haces a distintas frecuencias [1, 8]. En nuestro caso
el haz de bombeo y el haz de prueba generan la red de difraccién a través de la
interferencia representada por: el(K1-Kz)
vector de onda K3 = K; — K> [8].

* para luego generar el haz de sefial con
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Figura 3.4: Red de difraccion caracterizada por: ¢ = K4 — Kp . Tomado y adaptado
de Ref. 23.

3.5.3. Equivalencia entre: Red de poblacién y Polarizacién No Li-

neal
En el primer caso se considera el problema de propagacién en base al modelo de
red de difraccién, descrito por la siguiente ecuacion:

e+ Ae 0°E
C2 ﬁ — 0, (366)

V2E —

donde Ae representa la variacién de la permitividad del medio provocada por el
patrén de interferencia [1, 8].
En el segundo caso se tiene la descripcion de la propagacion del campo a través del
modelo de la polarizacién no lineal, descrito por la siguiente ecuacion:

¢ ®E 1 9*PN*

2 _
V°E — QA o ol (3.67)

donde PNL es1a polarizacién no lineal, que acttia como fuente de ondas difractadas,
generando asi el nuevo campo a la frecuencia 2w; — wy [1, 8]. Gracias a las conside-
raciones de Ae 'y PN Jas soluciones de ambos modelos son equivalentes, facilitando

la interpretacion de un gran ntiimero de efectos no lineales [1, 8].

3.5.4. Red de poblacién inducida por los haces de Bombeo y de

Prueba

En esta seccién se usan conceptos antes expuestos para describir la generacion

del haz de sefial oscilando a la frecuencia w3 a través de la red de difraccién que
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3.5. REDES DINAMICAS

generan el haz de bombeo y de prueba.

La expresion para la diferencia de poblaciones entre los estados |a) y |b), esta

dada por la siguiente ecuacion:

ok = ( h (3.68)

donde los coeficientes estan definidos como:

T
A= b (1P +02); B = 32| P, <T22|D1g4>

_ 20)*()* T e— *2 L

D = 802030 (ﬁ) ; D* = 8020,0 <T2DCT|1D§2>
Se consideran los términos del denominador de la Ec.(3.68):

e El segundo y tercer término resaltan la dependencia de la diferencia de poblacién
respecto a la intensidad del haz de bombeo y del haz de prueba a través de | |* y
|0, respectivamente.

e El cuarto y quinto término representan la creaciéon de la red de difraccién a través
del patrén de interferencia asociado a: Q2()} que actia como fuente del campo E}.
e El sexto y séptimo término representan la creacién de la red de difraccién a través
del patrén de interferencia asociado a: QTZQZ que acttia como fuente del campo Es.
La figura (3.5) representa la variacioén espacial de la poblacién en el sistema de dos
niveles como resultado de la modulacién espacial generada por la interferencia del
haz de bombeo y prueba. En condiciones de equilibrio termodindmico se cumple
que p% = p® = 1, el sistema se encuentra en el nivel fundamental, y el nivel de

energia excitado se encuentra despoblado.

El patrén de interferencia generado por el haz de bombeo y de prueba forma una
distribucién espacial de energia, a ésta se le debe la variacién espacial de la pobla-
cion [1, 8]. Mientras el valor de p’éc se encuentre mds alejado de 1, mds transiciones
son inducidas al nivel superior. La interpretaciéon de los maximos esta asociada a
las regiones en las que la interferencia ha sido destructiva y no se ha producido un
aumento en la poblacién del nivel superior y por el contrario la interpretacion de los
minimos estd asociada a las regiones en las que la interferencia ha sido constructiva

y se ha producido un aumento en la poblaciéon del estado superior causante de que
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3.5. REDES DINAMICAS

Pp
0.7020

0.7015
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Figura 3.5: Variacién espacial de la componente p%. Se muestra la variacién espa-
cial de la poblacién en el sistema de dos niveles como resultado de la modulacién
espacial generada por la interferencia del haz de bombeo y prueba.

el sistema se aleje del equilibrio termodindmico [5, 8]. Las graficas (3.2) y (3.5) se
realizaron con el programa Mathematica, en el apéndice A se presentan los c6digos

usados.

Otros de los efectos que induce la presencia de la red poblacional son: la reduc-
cién en la absorcion del haz de prueba una vez que el haz de bombeo se acopla con
la red de oscilacién, el bombeo logra despoblar el nivel fundamental induciendo
transiciones al nivel superior. La modulacién temporal de la transmisién y la am-
plitud del campo a través de la red de difraccion [9-11]. Estos efectos conducen al
desarrollo de dispositivos que permiten generar, modular y controlar la propaga-
cién de luz rédpida y lenta a temperatura ambiente, con un gran impacto en el drea
de telecolumincaciones, procesamiento de informacién cudntica, imédgenes Opticas,

interferometria y sensores 6pticos [41-45].
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Capitulo 4

Aplicacion del modelo al calculo de

propiedades opticas

En el presente capitulo se desarrolla el calculo de la polarizacién macroscépica
asociada a cada uno de los campos de bombeo, prueba y sefial. Se obtienen las sus-
ceptibilidades relacionadas a los diferentes procesos de coherencia, incoherencia y
acoplamiento que tienen lugar en la interaccion de los distintos haces dentro el siste-
ma molecular. Se resaltan las diferencias entre en la respuesta del sistema molecular
bajo el efecto del 1¢" y 24° orden en el haz de prueba. Al final del capitulo se expone
una detallada descripcion de la propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas

a lo largo del sistema molecular.

4.1. Calculo de la polarizacién macroscépica

En esta investigacion se considera que la respuesta no lineal surge principalmen-
te de la polarizacion electrénica que sufre el sistema molecular debido a su interac-
cién con el campo. No se consideran contribuciones de las orientaciones moleculares
y al fenémeno conocido como electrostriccién, los cuales conducen a un cambio en

la polarizabilidad de la molécula [1, 22].
Se consideran las ecuaciones (3.59), (3.61) y (3.63) y se las escribe explicitamente
en términos de E; y EX donde i = {1, 2, 3}.

2 2 B B dc
E\EoES — o HabPpa f3,-1 + fo,-1 @ETEzEa,

n’ J D,
4.1)

2iptap iy, f1,-2 05
N ] Di

Hoa P55
n D,

Ppa(wi) =i Ey—ax
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4.1. CALCULO DE LA POLARIZACION MACROSCOPICA

4iuZup, fr,-ofi,1 Pi)cEl Ey\E,E4E; — 2oy, f1,-3 Pi)CEl E\E}

Wy) = a*
Poalc22) woo T D ] D

. (4.2)
 2iaphy, fo - 1PDE EfE, 4 il PDE
W] Dy n Dy

dc 2 dc
Opa(ws) = a s 41”””’?"“ fa- 1{} 1D p ErE,ESE, — 21""“"?’”@@5115{*53
h I7 Ds h ] Ds (4.3)
Hablp, f1,-2 P Hoa OF

-2t ]DEEEZ—I—zh D>

Se considera que el haz de bombeo y el haz de prueba poseen la misma frecuencia,
e ~ _ 2 _ _ 1

es decir: wy & wy. Se conoce que f, _; = ToID:P conn,m={1,2,3},y] = T

de esta manera se calcula el promedio estadistico de las coherencias y poblaciones

asociadas a la matriz de densidad.

dc
Hpa | Pp
(0pa(wr)) —l<> Eq
‘ ¢ " n \Dg :

2ipappy, 2Ty | o
—ak - E1ExE; 44
13 T, D§|D§|2 . 1L2E, (4.4)
2z, ATy | s
—ax — E*E,Es,
h3 T2 Dé‘DdZ : 145253
dipd 1y, AT? | ol
(Ppa(w2))s = ax — 5+ E1E1E2E3ES
T2 \ D#|D#|*
L 5 \DelDzl* /.
2ipgpyis, 2Ty | pls
- — E,E{E:
w3 T, \ Dg|Dg]? . 1E1E3 (4.5)

2ipapy, 2T | o Hoa | O
— — E{EJE — ) E
h3 T2 Dngg‘z 15152 + Z h D(: ¢ z

4T2 dc
(pa(ws))s = ax4i Hi i < e > E1E{E2ESE5
¢

h5 T2 D§|D§|4
W Tp \DgDg? ), Tt (40
¢

de dc

Vab.uba 2T1 PD Mba | PD
E{E{E} — ) Es.
h3 Tz Dngg‘z 1= 2+l h Dé c 3
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4.2. POLARIZACION MACROSCOPICA

Los corchetes (- - - )z indican el promedio estadistico en la variable estocéstica ¢.

4.2. Polarizacién macroscdpica

En lo que sigue se desarrolla el cdlculo de la polarizacién macroscépica inducida

por los campos en el sistema molecular. Se considera que:
P = N(u)g = NTr(pp) (4.7)

dado que los momentos dipolares permanentes de la molécula son nulos, solo se

consideran los elementos no diagonales de la matriz de momento dipolar.

P(w;) = N{({pab(wi))ettpa + (Pva(wi))etan))o, con i={1,2, 3},

P(w;) son las componentes de Fourier de la Polarizaciéon Macroscépica:

P(w;) = N{({opa(wi))ztav))e, (4.8)

los corchetes (- - - )g indican el promedio estadistico en la direccién en la cual los

dipolos eléctricos se orientan 6.

Polarizacién macroscépica para el haz de senal:

Se considera la ecuacién (4.6) y es reemplazada en la ecuacion (4.8), obteniendo

4 2T de
E\E}EoESEs — 2in e 21105

. |.”ba’6 4lep%c
P(ws3) = ax4iN

n> T3Dg|De|*

h3 TzDC‘DdZ

Ei\EiE;
(4.9)
E\EE} + 1'1\1””’“|2Pii§153
h D;

esta expresion es escrita de la siguiente manera

(incoh)

P(ws) = (x} (coh

+ X5 Es + x5V B Ey B, (4.10)

cuyos coeficientes son:

' dc
Xgmcoh) _ iN’.ul;;la <pD> , (4.11)
¢

X(coh):41-N‘;uba|6|E1|2|E2|2 4le ptli)c _2iN|.uba|4‘E1|2 <2T1> p(li)c
: h° 13 ) \DelDel* /., 1 Ty ) \ D¢|Dg|?

(4.12)
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4.2. POLARIZACION MACROSCOPICA

dc
(coup) _2iN |.uba| <2T1> _PD . 4.13

La polarizaciéon macroscépica depende de la diferencia de poblaciones dada por la
Ec. (3.65), a ésta ultima se la expresa a través de un desarrollo en series de Taylor,
de tal forma que facilite los calculos. Para colorantes organicos se cumple que: X =

TZZ%)gleu < 1,y através de un desarrollo en series de Taylor:

fX)=0+x)"
=1-X+X>-X3+--.

— Y (-1x,
n=0

de esta manera la Ec. (3.65) se transforma en:

n
> 4
de __ n eq
= -1 S . 4.14
%5 y;)( ) (T2|D 2 12) Pp (4.14)
Reemplazando la Ec.(4.14) en las ecuaciones (3.11 - 3.13), se obtienen las susceptibi-
lidades
(incoh) > |}1ba| (4512> eq < 1 >
X =) (=1)"iN oo\ 5P ) (4.15)
° rg) o\ T Dz Del?" /¢

) 2|12 2 "
(COh n4 N |.ubu‘ ’El| ‘E2| 4-T1 4512 eq 1
Zo ! 15 12 2 Pp PRPREEE:

n
i 1yrain 1Bl <2T1 ) 451 peq< 1 >
= 713 T, T22 D D§|D§|2”+2 é’,

n
(coup) - n ’,”ba|4 <2Tl> 451, eq< 1 >

= - 1)"2IN—7F— | — —= _ ), 4.17

XS ; ( ) h3 T2 T22 pD D€'| D§|2”+2 : ( )

de igual manera se encuentran las susceptibilidades coherentes, incoherentes y de

¢ (4.16)

acoplamiento para el haz de bombeo y de prueba a partir de la componente de

Fourier de la polarizacién.

Polarizacién macroscépica para el haz de bombeo:
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4.2. POLARIZACION MACROSCOPICA

Se considera la Ec. (4.4) y se en la Ec. (4.8), se obtiene

|i4ba\zpp 2iN|z«tba!4 2Thps 2iN|ppa|[*  4T10%
P NIl EDp E{E,E% — D _FE*E,E
( ) 1 7 Dg h3 T2D§|D§|2 162L) —a* h3 TzDg!DgP 1L2L3,
(4.18)
de manera similar:
P(wy) = ({4 )M E 4 x P ErE B, (4.19)
con
(incoh) . Hp |2 4512 ! eq 1
mco n: a
X =) (-1)"iN () Y <> , (4.20)
) o\ T3 ) "P\DelDe*/

o 4 2 "
(coh) _ N (_qyoypg Heal E2l” (2T (4812 g/ 1 421
X1 ) (-1)"2iN P T T2 Pp D;| D[22 gl (4.21)

n=0

n
(coup) _ n ’]/‘ba | 4Ty 451» eq 1
X1 E( 1 2IN=—5— Fl ( T> TZ Pp Dg‘D§|2n+2 C' (4'22)

Polarizacién macroscépica para el haz de prueba:

Se considera la Ec. (4.5) y se en la Ec. (4.8), obteniendo

4iN |1, |° lepD 2iN|ppa* 2T1p%

P(wy) = ax E{E1E;E5E5 — E{Eq1E;
2iN | ptpa* 2Tlp”£§ T T it
— E\ETE; +iN E;,
h3 T2DC|D§|2 15172 h Dé
(4.23)
puede ser escrita de la siguiente manera
P(wn) = (X" + x5 Ea + x5 ErEA B, (4.24)
con
mcoh E( 1 |Vba‘ (4512> eq< 1 >
fp \ v ) (4.25)
h T3 D¢|Dg | :
MO el [E1? (2T (412" 1
-2 (- "2”\]“3( > 2 | oo <2n+2> , (4.26)
= h T, T3 De|De| c
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4.2. POLARIZACION MACROSCOPICA

n
(coup) _ . n |Vba| ’EZ|2 4le 4512 eq< 1 >
X 4iN p - -
n
i n2 N‘,ubu‘4 (2T1> 4512 peq <1>
- w \n )7 ) e \Dne

(4.27)

Se definen los siguientes pardmetros, para expresar a las susceptibilidades de las

ecuaciones (4.9, 4.18, y 4.23) de forma compacta:

_ 1
A(I/l) - Dé‘Ddz”’
B(n) = A(n+1) = W

A(n) = (=1)" (%y)

Susceptibilidades asociadas al haz de sefial - E(w3):

M =c Z A(n) (A(n))g, (4.28)
MO Z Mn) (A(n+2)): +C3 ) AMn) (A(n +1))¢, (4.29)
n=0
i) — ¢, ): A(n) (A(n+1))g, (4.30)
donde:
o | Moal? |1pal®|E1 [P | E2|* [ 4TF
C1 =iN Hh“ of, Co = 4iN Kba 5 Tzl on,
; |.uba‘ ’El‘z 2T eq "Hbg‘ 2T1 eq
Cs iIN 3 o pp, Yy Co = —2iIN-—— 3 T, on

Susceptibilidades asociadas al haz de bombeo - E(w ):

xlimen — ¢ 2 A(n) (A(n)),, (4.31)

e CZZM) (n+1));, (4.32)
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X\ = ¢ 2 An) (A(n+1))z, (4.33)
donde:
Cl = zNW;’;’ pg],
Ch = —2iN|W’“|h,y£2|2 <2Til> on, vy Ch = —2iN|";l’g|4 (il) oD

Susceptibilidades asociadas al haz de prueba - E(w»):

mcoh Z )\ (4‘34)
o Z An) (A(n+1))z, (4.35)
xieoup) 2 A(n) (A(n+1))z +C{ Y An) (A(n+2)); (4.36)
n=0
donde:
2 4|2 /2T
cr = i1t “cl = _pin el "1l <1> 1
1 h pD 2 h3 T2 IOD
I __ . |]’{b |6|E2|2 4T]2 eq " . |;l/lb |4 2T1 eq
C4 =4iN ahS T22 le Y C3 = —2iN hg Tz pD

El estudio de la convergencia de estas tltimas series fue desarrollado por Colmena-
res y colaboradores [46], en el que se determina el término de convergencia cuando
el error relativo entre dos términos consecutivos es menor al 1%, lo cual ocurre al
ser alcanzado el sexto término de la serie. El calculo de la polarizacién macroscépica
conduce al siguiente conjunto de ecuaciones que describen la polarizacién que indu-

cen los haces de bombeo, prueba y sefial en el sistema molecular, respectivamente.

P(wy) = ("M 4 xS Ey 4 P ER By B, (4.37)
P(ws) = (x5 + xS E, 4 xS P E E 3, (4.38)
P(ws) = ("M + XMV Es + AP Ey By B, (4.39)
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El primer término de las anteriores ecuaciones representa la respuesta lineal del sis-
tema frente al campo electromagnético, y el segundo término representa la respuesta
no lineal a tercer orden caracteristico de un proceso de Mezcla de Cuatro Ondas, és-
te tiltimo término acttia como fuente de nuevos campos a distintas frecuencias que
surgen como resultado de la aceleracién de los electrones en presencia del campo
electromagnético [1, 2, 5, 34]. Andlogamente su interpretacién estd asociada a la di-
fraccion en la red de origen poblacional que sufren los haces de bombeo y prueba
[1, 8].

4.3. Calculo de la relacion de recursividad

Las ecuaciones (4.28 - 4.36), poseen dependencia en el término A(#n), éste a su
vez estd relacionado con A(n — 1) y asi sucesivamente. En esta seccion se calcula la

relacion de recursividad, encontrando el primer término de la serie A(0).

Se inicia el calculo con: -

A(n) (A(n))s
=0

=

donde:

Al desarrollar el primer término (A(0)),:
(A(0))s = <1 > - [ L (4.40)
¢ \D¢/; J D¢ ' ‘

Se desarrolla el calculo del promedio estadistico, P(¢) es la densidad de probabili-

dad Gaussiana dada por:

e T (4.41)

El valor medio de la variable aleatoria es wy, es decir (§) = wy, esto se debe a que

en promedio los desplazamientos que sufre la frecuencia natural del sistema debido
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a las colisiones moleculares con el reservorio térmico son cero. La varianza es igual
a YT, o su equivalente ¢ = ,/9T. ¢ representa el factor de acoplamiento entre el
sistema molecular y el reservorio térmico, da razén de los efectos que induce la
presencia del reservorio en las propiedades 6pticas del sistema.
De esta manera se tiene
oo 11 —(g—wp)?

(A= | D i dg,

reemplazando Dz = le + (¢ — wg) y multiplicando al numerador y denominador

por T% —i(§ — we):

1 i 2
too A —i(F—w “w
© T ((j C) 1 (éZ’VTO)

O B e em it

Se define: p = { — wo y A1 = wg — wy, en parte real e imaginaria:

a0ne= [ v L v
L) T2%22+(A1_p)2 2y T y +(A1 p)? V21T P
donde: .
_r
Re{(AW0)] = 1 o | 5 SRR (1.42)
© 7
M—p) =
a0~ e [T e
00 7

Se desarrolla el calculo de los dos siguientes términos para encontrar una relacion

entre ellos.

Desarrollando el segundo término(A(1)),:

(A1) = <Dgﬁ%,>é

al reemplazar la expresion de: D¢ y al multiplicar tanto el numerador como deno-

minador por su complejo conjugado:

e i () 1 —w?
<A(1>>g—[w [%—I—(C—wg)z]z \/me v dg,
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al separar en parte real e imaginaria,

A= [t L5 g
= —_— e T
¢ —0 I» Tizz + (¢ — w§)2]2 V21T

N too —i(G — wg) 1 e—(cz—vu;oﬂdg
o [+ (€~ w)?P V2T ’
¢

usando el cambio de variable p = { — wp y A1 = wg — wy e identificando parte real

e imaginaria:

1 /+°° 1
To/2tyT J -0 [% + (A1 — p)?)?

Re[(A(1))] = o7 dy,

+o0 — —r
iAW) = S [ % o e

Desarrollando el tercer término(A(2)) ¢ De igual manera se procede para el tér-

mino (A(2)), para obtener:

Rel(A@)) = = [ L
& T2yt e [%Jr(Al_p)ZPe 2

R ) R
I(A@] = s [ + e

Se demuestra que entre Re (A(0)); y Re (A(l)) ¢ existe la siguiente relacién:

T2 T, 9

Rel(A(1));] = ZRel{A(0)] - 22— Rel{A(O))]
()
Im(A(D)) = ~ 2 52 Rel{AO))],
de igual forma:
2
Re[(A(2))g] = ZRel{A(1))g] — 22— Rel(A(1))],
()
Im(A()g) = ~ 2 52 Rel{A(D}],
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asi se llega al siguiente par de férmulas recursivas

2
Re[(A());) = 2Re[(A(n — 1)) — 22 | —2Rel(A(n—1))]|, (444
2n 2n 8( )

tl{AGD)g] = —52 | 55-Rel(Aln = 1)l (4.45)

Las ecuaciones anteriores permiten el cdlculo de los términos de la serie que aparece
en la Ec. (4.14), una vez conocido el primer término (A(0)), dado por las ecuaciones
(4.42) y (4.43) asociadas a su parte real e imaginaria, respectivamente. Se reconoce

que las integrales pueden escribirse en forma de convoluciones:

1
Re[{AOV = — — 9, %0,(A 4.46
e[(A™)¢] Wror 1% 602(A1) (4.46)
Im[(AO)] = 03 * 0, (A 4.47
m[(A™)¢] o 3% 0(A1) (4.47)
con:
1 22 (A—x)
= —_— —_— T 2nyT — _\e|17A)
91 TLZZjL(Alfx)z/ 92 e T, 93 TLZZ+(A17X)2’

en donde se ha usado el cambio de variable x = p.
Haciendo uso del teorema de convolucién se encuentra el término <A(0))§, el apén-

dice B presenta el cdlculo desarrollado por Paz y colaboradores [12].

T2 A2 1
Re[(A(O)>§] _ ! e 7T cos (Asz ) , (4.48)

VYT YT
T, 23 AT,
Im[(A@)s] = — U2t g (212 (4.49)
VT T

4.4. Efectos asociados al 2%° orden del haz de prueba

En la presente seccién se remarcan las diferencias en la respuesta del sistema
molecular asociadas al efecto del 2% orden del haz de prueba respecto al 1 orden.

Se analizan los términos que se originan al considerar al haz de prueba como un haz
no débil.
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4.4.1. Analisis del 1 orden del haz de prueba

Para estudiar las diferencias asociadas entre ambos érdenes en el haz de prueba
se hallan las expresiones de mayor relevancia cuando el haz de prueba es consi-
derado estrictamente débil, se analizan las componentes de Fourier asociadas a las
coherencias y a la diferencia de poblacién. Se consideran las ecuaciones (3.47), (3.48)
y (3.51):

Dipap(—w1) = —ipFOF — axipp(—A)Q; — axipp(A)Q3,

Dippa(wr) = iQpF + a % iQrpp(A) + a % iQz0p(—A),

dc eq
{;{T - @fl’ = —2iMpp(—w1) — a%2i00p,, (—wr) + 2i00] (w1) Ppa (w1) + ax 2i05 04, (w2).
las cuales representan la oscilacién de la poblacion relativa del sistema molecular
causada por el haz de bombeo y la oscilaciéon de la diferencia de poblacion en el
equilibrio respectivamente. Cuando a4 = 0 se tienen las expresiones asociadas al 1¢

orden del haz de prueba.

Dipa(—w1) = —ipf 0y, (4.50)
D1ppe(wr) = iQpf5, (4.51)

pdc Peq
T e = 2w (—wr) + 2601 (@1)owa (). (4.52)

las mismas que junto con las ecuaciones (3.43 - 3.46), (3.48) y (3.50) forman el sistema
de ecuaciones acopladas para el caso en que el haz de prueba esta a 1° orden. Una

vez desacoplado este sistema se tiene:

pdc
Opa(w1) = iOlD—fi, (4.53)
2i0200% f1 _3 2i|04 20 fr 4 . pie
Ppa(w2) = —}*—52 d - ]*sz L pde +102D—’32, (4.54)

_2i|01!2f3,—1> 0] ofe _ 210105 f1, > ol

pdc
] + 0322, (4.55)

D;"P D3 b D3

Pba(ws) = <

eq
ol — P D4 . (4.56)
<1 n T22D§|2S)
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que corresponden a las ecuaciones (4.18), (4.23), y (4.9) cuando a = 0, conduciendo

asf a la polarizacién macroscopica asociada a los haces de bombeo, prueba y sefial,

respectivamente.
|7/‘ba|2p
P(wy) =iN"= DgE (4.57)
vl 0F5 o 2iN|ppal* 2Trpf5 . 2iN|pp*N 2Ty ..

p E, E\E{E5 — E{E{E
(wa) =i D¢ W TaDgDg2 71713 w3 TDg D2 ¥
(4.58)
6| 05 upa|* 2Tip . Nmal* 2Tap% .
=iN ED Ey —2iN E{E{E3 —2iN E{E{E
(CU) 1 7 Dé’ h3 TZDC’D ‘2 153 1 h3 TzDg‘D ‘2 152
(4.59)
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4.4. EFECTOS ASOCIADOS AL 2P° ORDEN DEL HAZ DE PRUEBA

4.4.2. Nuevos términos generados por el efecto del 2% orden

Nuevo Término Interpretacion

Se generan procesos de coherencia y

acoplamiento asociados a la interferen-

_ 2ipappii, fi,2 L%El ExE5 —

n ] Dy

w : c .

Pua(c01) ZZV;gV%a f3,,14]rf2,,1 F’Di EfE;E; | bombeo y prueba que dan origen a la
1

cia y acoplamiento entre los haces de

red de difraccion a través de la modu-

lacién espacial de las poblaciones.

Se generan nuevos procesos de acopla-

miento entre los haces de bombeo y

12 13 dc
Ppa(w2) 41”;‘1%]{ 1"]2,f]1"1 %—E;ElElEZE;E; prueba que inducen la dispersién del

haz de bombeo generando fotones a la

frecuencia ws.

Se generan procesos de coherencia aso-

ciados a la interferencia entre los haces

2.3 dc
Opa(w3) 41'%&,7]1]}:1,—1%—13315115?15215;153 de bombeo y prueba, que generan la

modulacién espacial de las poblaciones

en el sistema de dos niveles.

El primer término estd asociado a los

4 2 dc .
" To[Dg]? 2|0 + efectos de saturacién generados por el

32| 2|2 |2 <T2 Ygg|4> ofe + haz de prueba, el segundo término esta
? asociado al acoplamiento entre los ha-
T d

16070504 <T2 D; 1D€|2> oD + | ces de bombeo y prueba, los siguientes

2 V() * T de cuatro términos estan asociados con la
802050} (TdeDdz) ol +

dc
Pb

© T dc generacion de redes dinamicas que ori-
1601 0203 (T‘DP) pD + . ., .
2HeEe ginan la modulacién espacial de la po-

2 T; d .. . . .,
802 ()3 Wllf)g\z 05 | blacién conduciendo a la difraccion de

los haces de bombeo y prueba.

Cuadro 4.1: Nuevos términos generados en las Coherencias - pp,(w,) conn=1, 2, 3
y en la diferencia de poblacién en equilibrio - pf¢

Se analizan los términos que surgen por el efecto del segundo orden del haz de
prueba, se los interpreta fisicamente al asociarlos a procesos fotonicos que tienen
lugar en el medio material. Se analizan los cambios en las componentes de Fourier

asociadas a las coherencias y a la diferencia de poblacién ya que permiten el calculo
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4.4. EFECTOS ASOCIADOS AL 2P° ORDEN DEL HAZ DE PRUEBA

de la polarizacién macroscépica y el estudio de la propagacién de la sefial.

Nuevo Término Interpretacion

Los procesos de coherencia y acopla-

miento inducidos por la mayor inten-

H 4 oT dc . . e _
_ 2iN|up,| D _EE, Ej — sidad del haz de prueba originan sus

ceptibilidades asociadas a cada proceso

respectivamente, generando un cambio
significativo en las propiedades 6pticas

del sistema molecular.

Los procesos de interferencia entre el
haz de bombeo y prueba originan una
contribuciéon a la susceptibilidad de
acoplamiento causando cambios en la

i 6 2 hdc
P(w,) 41N)|;;m| Tzz‘g; ﬁgg% E\E{E;E5E; | propagacion del haz de prueba a lo lar-

go del camino 6ptico, ademds de contri-
buir a la polarizacion no lineal y actuar
como fuentes de campos a nuevas fre-

cuencias.

Se origina una contribucién en la sus-
ceptibilidad de coherencia causando

cambios en las propiedades 6pticas del

. 6 4T?pf
P(w3) 41N\}‘ba| 1PD

% *

sistema molecular, afectando de mane-

ra directa al indice de refraccién y al

coeficiente de absorcion.

Cuadro 4.2: Nuevos términos generados en la polarizacién macroscépica - P(w;,)
conn=1,2,3.

Los nuevos términos en las coherencias y poblaciones conducen a contribucio-

nes en la polarizacién macroscépica ligados a la respuesta no lineal del sistema.
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4.5. PROPAGACION DE LA SENAL DE MEZCLA DE CUATRO ONDAS

4.5. Propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas

Esta seccion pretende dar una detallada descripciéon de la propagacion de la sefial
de mezcla de cuatro ondas a lo largo del sistema molecular, analizando tres diferen-
tes casos para los cuales se han considerado que la intensidad de la sefial permanece
constante, aproximadamente constante y variable. Se usa la ecuacién de Maxwell

para estudiar la propagacién de la onda electromagnética.

4.5.1. Ecuaciones de amplitud acoplada

En el estudio de la propagacion de ondas electromagnéticas se usa la polariza-
cién macroscopica inducida en el medio. Se utilizan las ecuaciones (4.37 - 4.39) que
representan la polarizacién de cada uno de los campos de bombeo, prueba y sefial.
Se usa de la ecuacion de propagacion de ondas electromagnéticas, Ec.(2.19). Se llega
a las ecuaciones de amplitud acoplada, nombradas asi por que muestran el cambio
de la amplitud de cada uno de los campos como consecuencia del acoplamiento con

los otros dos campos [1, 2, 5].

dEl _271’601 27Tw1i a

dz —_ 1710 Im(xeffl)gl—i— 171C XlCOPETEzgsei(*kl+k2+k3*kl)z, (460)
dE 2 ~ 27Twni .
BT e ) Bt S R E G R e
dE. 2 - 27wsi SO

CON Xeffi = Xﬁ.”wh + )(f"h. Las expresiones anteriores se pueden escribir de manera

compacta al considerar las siguientes definiciones:

27mw;i .
a; = ———Im(xersi); i ={1,2,3},
1ic
27-[(/(]11 coup
Y, = ,
1 e X1
27TW;1 ~
‘Yl _ NWZZE%XSOMP; l: {2,3}’
nic

i = \/1 +47(Rex® + Rexefsi); i = 1{1,2,3},

Ak = 2ky — ky — k3,
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4.5. PROPAGACION DE LA SENAL DE MEZCLA DE CUATRO ONDAS

de esta manera se llega a

dE. ~ I

721 = —a1Ey + Y1 Ef EyEzeF?, (4.63)
dE . -
722 = —ayEp + ¥, Efeik 2, (4.64)
dE - o
T; = —a3E3 + Y3Eeih2, (4.65)

El pardmetro Ak conduce a grandes implicaciones en la atenuacién que sufre el haz
de sefal al propagarse dentro del material, dando razén del desfase relativo entre
los dipolos eléctricos que son inducidos en el material [1, 2].

Para analizar la propagacioén de la sefial de mezcla de cuatro ondas se desacopla
el sistema de ecuaciones (4.63 - 4.65). Se toma la segunda derivada a la ecuaciéon
(4.65), y se reemplazan las ecuaciones (4.63) y (4.64) en esta tltima. Se considera

Ak = Ak(z).

De esta manera se obtiene ; = «;(z) y ¥; = ¥;(z).

d2E3 doc3 ~ dE3 d‘II3

s e T iAk-z
2T BT gty ke
dE: . - . - dAk
+ ng—;emk'z + W3E; (iAk)e ™ + W3 ES (iz) ﬁeZAk'Z,

i . dAk ~
+‘F3<_0¢2E; +T§E3671Ak-z>emk-z+ (ZAkelAk'Z—i-lZlizelAk'Z) TgE;,

d’E; dag dE

“ 3 = T T8 + YSYSE
T PR R A LR
yELAE —a2+iAk+iz@ Y3E5eitk7,
dz dz
finalmente se usa la ecuacion (4.64),
dZEB leg ~ dEg,
+ dints —p +iAk + zz@ @ +a3E; |,
dz dz dz
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4.5. PROPAGACION DE LA SENAL DE MEZCLA DE CUATRO ONDAS

al agrupar términos:

d?Es dEs -
Gz T TE =0 (160
donde AAK\  din¥
o . . nrts
b= a5t —i <Ak e ) s (4.67)
dt)ég, dl?’l‘fg) * . dAk
('[)2 = E — K3 7z + a3ny — ‘P3‘P2 — X3 <Ak + Zdz) . (468)

La atenuacion del haz de sefial depende implicitamente de la saturacion que genera

el haz de bombeo, a través de la siguiente expresion:

~.dE
E*dl

IE - —Délg‘lE:T,
_ dE¥ -
Eq dzl = —mEE],

sumando ambas ecuaciones y considerando la regla de la derivada del producto de

dos funciones: _
d|Eq|?

=B, (4.69)
usando la frecuencia de Rabi:
=

y al multiplicar por su complejo conjugado se tiene

|Q|2 — |,uab|2|E<t)|2
hz

4

se define el parametro de saturacién como: S = |Q|?T; T», que es introducido en la

Ec. (4.69) y con sencilla manipulacion algebraica se llega a:

Ciiszl = —20(151. (4.70)
4.5.2. 1° Caso:

Intensidad constante a lo largo del camino 6ptico

En este primer caso la saturacién del haz de bombeo no varia espacialmente, este
hecho afecta de forma directa a los coeficientes de la Ec. (4.66), éstos dependen de

manera implicita de la saturacién generada por el haz de bombeo [12].

Expresando de manera explicita respecto a la saturacién, las ecuaciones (4.67) y
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(4.68) son dadas por:
- | dAkdS\  din¥sdS
(Pl =a3+ap—1 (Ak+zd55&> — s E, (471)
_ dwaszdS din¥YsdS v dAkdS
(Pz = EE Lk%?% + [1%Y.%) ‘FB‘F2 1x3 (Ak +z dS dZ) . (472)

Para este primer caso la saturacién es constante a lo largo de la direccién de propa-

gacion y se cumple:

ds
= =0,
dz
las expresiones anteriores se reducen a:
W) _ 0
¢ =203 — iAk, (4.73)
(1 _ 2 2
¢, = a3 — |¥3|” —iazAk, (4.74)

con ello la Ec. (4.66) se transforma en una ecuacién diferencial ordinaria de segun-
do orden de coeficientes constantes. Se considera una solucién del tipo: E3 = ez,
conduciendo a:

A+ pa+¢) =0,

al resolver se tiene

2
—gi" = \/ (¢") — 40"

A=
2 7

al reemplazar (,bgl) y (pél) en la expresion anterior se llega a

Ak
/\: —063+17j:w,

2
donde w = y/[¥3]2 — 24K

La solucion general tiene la siguiente forma:
E; = Ae(—tatitw)z o go(—aatif-w)z. (4.75)

se considera la condicién inicial E3(0) = 0 y se obtiene la relacion entre los coefi-

cientes A 'y B:
A = —B,

se considera la condicién inicial E5(0) = Eyg y se reemplaza la Ec. (4.75) en la Ec.
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(4.66):

Y3Ex0 Ezo
A= 2w

De esta manera:

B, = TaE (-uprigt): (e“’—e"’) ,
w 2

=~ Y3Ey (
e

E; = " —a )z g (wz),

conduciendo a la expresion para la intensidad de la sefial de mezcla de cuatro ondas

I3

I Sinh? (wz)
I .

(w)?

= [¥3]2e 22 (4.76)

4.5.3. 2% Caso:
Intensidad quasivariable a lo largo del camino 6ptico
En este caso la saturaciéon generada por el haz de bombeo varia lentamente a lo

largo del camino 6ptico. Se cumple: Z—g ~ —20(550)50 [12], con lo cual las ecuaciones

(4.67) y (4.68) se transforman en:

2 . ANk din¥;
¢\? =203 — iAk + 24! )so< o +dS>’ (4.77)
2 ) S din¥s dt)ég dAk
¢\?) = a2 — [¥3]2 — inkaz + 2a\°s, (ag T g tirz dS> (4.78)

Al considerar que los coeficientes son aproximadamente constantes se resuelve la

ecuacion diferencial de manera similar al primer caso. Se obtiene una solucién a

coeficientes constantes. Se propone la siguiente solucién: E3 = '

Mo+ =0,

2
—¢pi? & \/ (¢7) — 49"
A= 5 .

con

Se desarrolla el término dentro de la raiz:

2)\ 2 2 s.) . din'¥s . S dAk 2

(¢ —4¢§):[<2a3+2a§ VS >+z<2a§ 9S4z ds—Ak)]

dli’ng le3+ dAk
ds is s

—4 |:Dé§ — ’1{;3‘2 - iAleg + 20(550)50 (Dég
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al desarrollar el cuadrado del primer término y despreciando términos que conten-

gan producto de derivadas:

dAk dinYs

2)\2 2 S So)e A3 . (S
(¢7) —405” = 40> soz8k == + 8a{™5) =2 — 4iai™ SoAk 2 — AR+ 4| 2,
de esta manera se tiene
2)\ 2 2
Y (o) -
wl = =
2 (4.79)
1
_ 1 e 2, o (S0) dik - daz . dIn'¥3)\ ]2
—2[ Ak” 4 4[¥3|7 + 20,7 Sg | 2zAk S +4ds 2iAk TS ,

una vez hallada la expresion anterior se escribe la solucién general de la Ec. (4.66)

para el segundo caso:

Z

2
o0 (o) sl )
RS T . /S
2 2

E; = Ae + Be . (4.80)

Se considera la condicién inicial E3(0) = 0 y se obtiene la relacién entre los coefi-

cientes Ay B:
A= —B,

se considera la condicién inicial E5(0) = Eyg y se reemplaza la Ec. (4.80) en la Ec.
(4.66) se obtiene:

_ Y3Ex
A= 2w’ -

De esta manera: o
~  ¥3Ex _% ' '
_ ———z (L w'z  —w'z
ks = w ¢ <e ¢ > '

Se reemplaza la expresion de ¢; en la ecuacion anterior, dando como resultado

<2a3+2a550) So d’;§3 > (2a§50) Spz2hk 7Ak>
- z—i
e

=~ Y3k
Er —
3 2w’

21 <eW’Z - e*W’Z> , (4.81)

multiplicando la ecuacién anterior por su complejo conjugado se halla la intensidad

del haz de sefial para el segundo caso,

S d(In[¥5|2
I _ ¥ —<2“3+“§ 0 M) )>Z
Ly |w'|?

{e(w’—kw’*)z N e(w’—w’*)z . e—(w’—w’*)z + e—(w’+w’*)z] ‘

(4.82)
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En lo que posterior se realiza el célculo para escribir a w’ de la siguiente manera:
w' = Re[w'] +ilm[w'],
partiendo de su expresion actual dada por:

w = ;\/Z{Té) \/Re |+ iIm[w))] con wy = (qbiz))z —4<p§2),

donde se considera que:

dln‘{’3 . id‘ljg,
ds — ¥3dS’

aplicando sencilla manipulacién algebraica,

id‘yg o T; dRe[‘P3] +id1m[‘1’3]
Y5 dS  |¥3)2 \ dS ds

i dIm[¥s] dRe[¥5] 1 dRe[¥3]?>  dIm[¥3)?
A (Rem] a5 Iml¥sl =g ) 252 ( is T as )
(4.83)

se reemplaza esta tiltima expresioén en la Ec. (4.79), y se separa en parte real e imagi-

naria,

Re[w))] = [—Ak2+4|‘1f3|2—|—20c§50)80 (2 Akdfsk +4‘;"‘;ﬂ

40(%50)50Ak <R [ 3]d1m[lff3]

dRe[‘{’3]
Y3/ s fm{¥] >’

as

(S0) 2 2
20 SQAk dRe[‘I’3] dIm[‘Fg,]
/=1

i) = g (T V)

Caélculo de la parte real e imaginaria de w'.

La enésima raiz de un niimero complejo es otro niimero complejo tal que:
= Su moédulo estd dado por: v’ = /r
» Su argumento estd dado por: ' = W, k=0,1,2,(n—1)

donde r, 8 y n son respectivamente el médulo, argumento y la raiz del nimero
complejo.

Se obtienen dos soluciones para el caso de la raiz cuadrada:

12
1, .y rez

/ / i0 2
w = =re’ = 1 J042m

2 ret 2,
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con: .
mlw,
r= \/Re 2+ Imlwp]?, 6 = arctag [wp) .
Re[w;]
Obteniendo:
Im[w’]
arctag( w’o)
i 54 0]
1 \/\/Re 24+ Im[wpl? e
o 1 i
w = =1’ = ,
2 arcta <Im[wo]>+2n
; 8 Re[w6]
2
\ 2\/\/Re 24+ Imlwpl? e
5 arctag(;";[[zg]] ) ' arctag(ig[[zg]])
{Re[w})? + Im[w))] }i | Cos ———24 | +iSen s
I
v arcta e ] Im[w()]
1 g [ ] +27 ' arctag Relael)| +27
F{Re[w}]? + Im[w}))?}1 | Cos + iSen S
\
de este modo se obtienen las dos raices:
Primera raiz:
arctag ( ;nZ[[Z’é]] )
= Re[w'] = H{Re[w))? + Im[w}]*}4 Cos —
. arctag ( ZZ[[ZP]] )
s Imw'] = H{Re[w))? + Im[w})]?}4 Sen | ———22

Segunda raiz:

(wp)
arctag ol
» Re[w'] = —3{Re[w}))? + Im[w ]}%Cos <2R[°]>

arctug( Rg[;u

Im[w()]
« Im[w'] = —1{Re[w))? + Im[w))?}+ Sen 20]>

Se cumplen las siguientes relaciones para ambas raices:
w' + w'™* = 2Re[w'],

w —w'™ = 2ilm[w'].
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La Ec. (4.82) se escribe de la siguiente manera:

2 (S0) g _d(in|¥3/2)
& _ 'Y 7(2"‘3+“1 505 )Z €2Re[w’}z+672Re[w’]z_e2i1m[w’]z_ef2i1m[w’]z}
- /2
Lo 4w

7
al usar relaciones trigonométricas se expresa la ecuacién en la siguiente manera:

I —
S =452 e (
I

2a3+a§50)50%‘§3‘2>)z Sinh?(Re[w']z) Sin*(Im[w')z)
e I R
(4.84)

4.5.4. 3°° Caso:

Intensidad variable a lo largo del camino éptico

Finalmente, se analiza el tercer caso de propagacion en el cual la variacion de la
intensidad del haz de bombeo a través del camino 6ptico es significativa. La varia-
cién de la saturacion del haz de bombeo respecto al camino 6ptico estd dada por:

_ 45
s — _2@5, oL (2255)5)] 4orde @ = y b = 1+ A2T2 [12], los

coeficientes de la Ec. (4.66) se transforman en:

27w, yghp'g T
Iy c

45
$0) — 205 — ik + 208 ol (202 )%] (A0 dln¥ay (4.85)
ds ds
3 . 20 +ﬂ S dln‘I’3 doc3 . dAk
(Pé ) = 03 — [¥3]* — iAkas + 205, BK o ) O} <(X3 is  ds —H(XB’ZE :
(4.86)

usando la Ec. (4.83) para expresar dlgg 2 en su parte real e imaginaria se tiene:

¢V = 205 — iAk
[(—2@ z+$)so] ._dAk i dim[¥s] dRe[¥3]
+20S5 e iz + AL Re[¥3] 76 Im[Y¥3]

1 dRe[¥3]?  dIm[¥3)?
+ + ,
2[¥5)2 ds ds
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9 = 03 — [¥3 P — idkas
3 i dIm[¥3] dRe[¥3]
) [( 20 z+ )s} 3 3
+ @So e |1F3‘2 Re[‘I’3] s Im[‘fg] s
. dAk a3 (dRe[¥3]* | dIm[¥3]*\ daz
TS T o, ( is O ds s

(4.88)
Se aplican métodos numéricos para la resolucién de la siguiente ecuacion diferencial
con coeficientes variables:

d?Es dE3 3) =
g2 </> ——~ +¢, E3 =0, (4.89)
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Capitulo 5

Resultados y discusion

Este capitulo estd destinado a la discusion de los resultados obtenidos. En una
primera parte se analizan los perfiles de absorcién y dispersion. Se estudian los cam-
bios en las propiedades 6pticas que surgen como efecto de la variacién del tiempo
de relajacién transversal, de las distintas relaciones entre los tiempos de relajaciéon
longitudinal y transversal, de la concentracién molecular, del factor de acoplamien-
to entre el sistema molecular y del bafio térmico, y de la saturaciéon generada por el
haz de bombeo. La segunda parte se centra en analizar tres casos de propagacion y

el efecto que tienen los parametros moleculares sobre éstas.

Para efecto de las simulaciones se han considerado los siguientes parametros
moleculares caracteristicos del colorante orgénico cloruro verde de malaquita [12-
14]:

Magnitud
Simbolo . Valor
Fisica
Tiempos de 1.1x10712
Tl/ T2 ..
relajacion [s]
Frecuencia
3.06 x 101
wo natural del .
. [s™]
sistema
Momentos
, 2.81x10°18
Hab dipolares lerg1/2em?)
inducidos

Cuadro 5.1: Parametros moleculares del cloruro verde de malaquita
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n(ws3)

®(ws)

Als™)

/| I\
TN 4l

FE i i
1x107 2x102

L L L L L L L Ny
-2x10" ~1x10"

B=15x107 —  T=18x107" T,=22x10""2 Tr=2.6x10"7 — D=5 —  T=18x1072 =22x102 —  1=26x10"?

(a) Indice de Refraccion. (b) Coeficiente de Absorcion.

Figura 5.1: Efecto del tiempo de relajacion transversal - T, (2D), se muestran los
perfiles de dispersiéon y absorciéon en funcién del factor de sintonizaciéon A; para
distintos valores del tiempo de relajacion transversal T».

5.1. Propiedades Opticas - Perfiles 2D

En esta seccién se presentan las gréficas de las propiedades 6pticas (indice de
refraccion y coeficiente de absorcién) asociadas al haz de sefial en funcién de los
diferentes parametros moleculares del sistema. Se han graficado los perfiles de dis-
persién y absorcién respecto al factor de sintonizacion para distintos parametros

moleculares. A continuacién se describe cada una de las gréficas presentadas.

En general se observa que cuando el factor de sintonizacién es igual a cero el
valor del indice de refracciéon coincide con el del solvente (agua, 7 = 1,33). Se obser-
va que el pico de absorcién se estrecha conforme el factor de sintonizacion tiende a

cero, como se esperaria. Esto se discute abajo en mayor detalle.

Las figuras 5.1 (a) y (b) muestran los perfiles de dispersién y absorcion en fun-
cién del factor de sintonizacién A para distintos valores del tiempo de relajacion
transversal T, considerando fijos los pardmetros moleculares: o = T, 1's =01,
N =1uMy T; = T,. El indice de refraccién muestra un desplazamiento hacia al eje
vertical de sus maximos y minimos conforme el tiempo de relajacién transversal au-
menta, ademds muestra un alejamiento respecto al indice de refraccion del solvente
(1.33). El coeficiente de absorcion muestra que mientras mayor sea el tiempo de rela-
jacion transversal més estrecho es el pico de absorcion. El efecto de las propiedades
Opticas seran mayores mientras mayor sea el tiempo que tarda el sistema en perder

la coherencia de los dipolos eléctricos inducidos (13).

Las figuras 5.2 (a) y (b) muestran los perfiles de dispersién y absorcion en fun-

cién del factor de sintonizacion A; para distintas relaciones entre los tiempos de
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(a) Indice de Refraccién. (b) Coeficiente de Absorcion.

Figura 5.2: Efecto de las relaciones entre los tiempos de relajaciéon: T; y T, (2D), se
muestran los perfiles de dispersiéon y absorcién en funcién del factor de sintoni-
zaciéon A; para distintas relaciones entre los tiempos de relajacion transversal T y
longitudinal T;.

relajacion transversal T, y longitudinal T7, considerando fijos los pardmetros mole-
culares: T, = 1,1x10712, ¢ = Tl_l, S =01,y N = 1uM. En la mayoria de sistemas
moleculares se encuentra que T; > T;. Basado en el hecho que el tiempo que tar-
da el sistema en volver al equilibrio termodindmico una vez el estimulo del campo
electromagnético ha cesado es mucho mayor al tiempo en el que el desfase de los
dipolos inducidos es tal que la polarizacién macroscépica es nula [1, 7]. El efecto de

las propiedades Opticas serdn mayores mientras mayor sea la relaciéon %

Las figuras 5.3 (a) y (b) muestran los perfiles de dispersiéon y absorcién en funciéon
del factor de sintonizacién A; para distintos valores del factor de acoplamiento en-
tre el sistema molecular y el reservorio térmico ¢, considerando fijos los pardmetros
moleculares: T, = 1,1x10712,S = 0,1, N = 1uM y T; = T,. Mientras mayor sea el
efecto del factor de acoplamiento en el sistema molecular mayor serdn las interaccio-
nes entre el sistema y el reservorio. Habra un mayor ntimero de colisiones molecu-
lares entre los componentes de ambos subsistemas, que ocasionardn que el sistema
alcance el equilibrio mds rapido. Mientras mayor sea el factor de acoplamiento me-
nor serd el efecto de la propiedad 6ptica, lo cual tiene perfecta concordancia con la
figura (5.1), la cual muestra que a menor valor del tiempo de relajacién transversal
(el sistema pierda la coherencia més rdpido) el efecto de las propiedades pticas es

menor.

Las figuras 5.4 (a) y (b) muestran los perfiles de dispersién y absorciéon en funcién
del factor de sintonizacién A; para distintos valores de la concentracién molecular

N, considerando fijos los pardmetros moleculares: T, = 1,1x10712, ¢ = T, 1'§=01

71



5.1. PROPIEDADES OPTICAS - PERFILES 2D

Als™]
Saxio? —1x107 <o 2% 102 ArlsT]
— o=011" —  ¢=08T,"! e=09T"'— =T, — =011, — T=08T;! =097 — o=1,"!
(a) Indice de Refraccion. (b) Coeficiente de Absorcion.

Figura 5.3: Efecto del factor de acoplamiento entre el sistema molecular y el reservo-
rio térmico: o (2D), se muestran los perfiles de dispersion y absorcién en funcién del
factor de sintonizacion A; para distintos valores del factor de acoplamiento entre el
sistema molecular y el reservorio térmico ¢.
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(a) Indice de Refraccion. (b) Coeficiente de Absorcion.

Figura 5.4: Efecto de la Concentracién Molecular - N (2D), se muestran los perfiles
de dispersion y absorcién en funcion del factor de sintonizaciéon A; para distintos
valores de la concentracién molecular N.
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Figura 5.5: Efecto de la Saturacion - S (2D), se muestran los perfiles de dispersion y
absorcién en funcién del factor de sintonizacién A; para distintos valores de satura-
cién S.

y Ty = T,. Mientras mayor sea la concentracién molecular mayor es el efecto de
la propiedad 6ptica, indicando que existe una alta dispersion y absorcién conforme
prop P q %

mayor sea el nimero de moléculas con el cudl el haz de bombeo interactta.

Las figuras 5.5 (a) y (b) muestran los perfiles de dispersién y absorcién en funcién
del factor de sintonizacién A; para distintos valores de saturacion S, considerando
fijos los pardmetros moleculares: T, = 1,1x10712, 0 = T, ', N = 1uM y Ty = T».
Mientras mayor sea la saturacion inducida por el haz de bombeo mayor es el efecto
de la propiedad 6ptica. Conforme la saturacion generada por el bombeo sea mayor,
la absorcion del haz de prueba y sefial deberd ser menor, ya que el nivel fundamental
del sistema molecular se encuentra despoblado y la energia de los haces de prueba y

sefial no puede ser absorbida por el sistema, esperando asi una mayor transmisién.

5.2. Propiedades Opticas - Perfiles 3D

Las figuras 5.6 - 5.8 muestran los perfiles de dispersion y absorcion en tres di-
mensiones para distintos valores de tiempo de relajacién transversal, concentracién
molecular y saturacion, respectivamente. El comportamiento de las propiedades 6p-
ticas revela un aumento en el efecto que producen sobre el sistema molecular con-
forme mayor sean los pardmetros moleculares, concordando con lo analizado en los

perfiles de dos dimensiones.
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Figura 5.6: Efecto del Tiempo de Relajacion Transversal - T, (3D), se muestran los
perfiles de dispersién y absorcion en funcién del factor de sintonizaciéon A; y del
tiempo de relajacién transversal T5.
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(a) Indice de Refraccion. (b) Coeficiente de Absorcion.

Figura 5.7: Efecto de la Concentraciéon Molecular - N (3D), se muestran los perfiles
de dispersion y absorcién en funcién del factor de sintonizacién A y de la concen-
tracion molecular N.
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(a) indice de Refraccion. (b) Coeficiente de Absorcién.

Figura 5.8: Efecto de la Saturacion - S (3D), se muestran los perfiles de dispersion y
absorcién en funcién del factor de sintonizacion A; y de la saturacion S.
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5.3. PROPAGACION DE LA SENAL DE MEZCLA DE CUATRO ONDAS - 1ER
CASO

(a) Intensidad en funcién de 73 y z. (b) Intensidad en funcién de a3 y z.

Figura 5.9: Variacion de la intensidad respecto a las propiedades 6pticas: #(w3) y
a(ws3) - 19 Caso. Se muestra la variacion de la intensidad del haz de sefial respecto
a la longitud de camino 6ptico y respecto a las propiedades 6pticas de dispersion y
absorcion, respectivamente.

5.3. Propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas

- 1¢" Caso

La variacién de la intensidad del haz de bombeo se considera constante a lo largo
del camino 6ptico. Se han considerado los siguientes pardmetros moleculares para
la propagacién del haz de sefial: 0 < z < 0,04 [em], T, = 1,1x10712, ¢ = Tfl,
S=01,N=1uMy Ty =Tp.

5.3.1. Perfiles de atenuacién - 3D

En las figuras 5.9 (a) y (b) se muestra la variacién de la intensidad del haz de se-
fial respecto a la longitud de camino 6ptico y respecto a las propiedades 6pticas de
dispersion 7(w3) y absorcion a(ws), respectivamente. Mientras mayor es el efecto
de la propiedad 6ptica mayor es la atenuacién de la intensidad. La interpretacion fi-
sica es la siguiente: mientras mayor sea la dispersion y la absorcién que sufre el haz
de sefial menor seré su intensidad, bajo éstas condiciones el haz de sefial cede mas
energia al sistema. Mientras menores sean los efectos de las propiedades Opticas,
menores serdn los procesos de dispersion y absorcion que sufra el haz, consecuente-
mente la intensidad del haz de sefial no se ve fuertemente afectada. Para este primer
caso de atenuacion se evidencia un desplazamiento del maximo de intensidad, de-
bido a que los procesos de dispersion que tienen lugar en la muestra producen que

el punto de enfoque se desplace.

Las figuras 5.10 (a) y (b) muestran la variaciéon de la intensidad del haz de sefial
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5.3. PROPAGACION DE LA SENAL DE MEZCLA DE CUATRO ONDAS - 1ER
CASO

(a) Intensidad en funcién de E; y z. (b) Intensidad en funcién de E; y z.

Figura 5.10: Variacioén de la intensidad respecto a los campos de bombeo E; y prueba
E; - 1¢ Caso. Se observa que la intensidad del haz de sefial se comporta de manera
no lineal frente al haz de bombeo y de forma lineal frente al haz de prueba.

Figura 5.11: Variacion de la intensidad del haz de sefial respecto a la saturacién del
haz de bombeo - 1 Caso. Mientras mayor es el efecto de la saturacién del haz de
bombeo mayor es la intensidad del haz de sefial.

respecto a la longitud de camino 6ptico y respecto a la amplitud del haz de bom-
beo y de prueba, respectivamente. Se observa que la intensidad del haz de sefial se
comporta de manera no lineal frente al haz de bombeo y de forma lineal frente al
haz de prueba, lo cual esta asociado a la consideracion de que el haz de bombeo es

considerado a todos los 6rdenes y el haz de prueba hasta el segundo orden.

La figura 5.11 muestra la variacién de la intensidad del haz de sefial frente a la
longitud del camino 6ptico y a la saturaciéon del haz de bombeo. Mientras mayor es
el efecto de la saturaciéon del haz de bombeo mayor es la intensidad del haz de sefial.
La interpretacion fisica yace en que a mayor saturacion el nivel fundamental del
sistema molecular se encuentra despoblado y por lo tanto la intensidad del haz de
sefial podra ser transmitido con la menor pérdida. Mientras menor sea la saturacién,

el nivel fundamental estard altamente poblado conduciendo a una alta absorcién del
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5.4. PROPAGACION DE LA SENAL DE MEZCLA DE CUATRO ONDAS - 2P0
CASO
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(a) Intensidad en funcién de 73 y z. (b) Intensidad en funcién de a3 y z.

Figura 5.12: Variacién de la intensidad respecto a las propiedades 6pticas: 17(w3)
y a(ws) - 2% Caso. Al igual que en el primer caso de propagacion se observa que
mientras mayor es el efecto de la propiedad 6ptica mayor es la atenuaciéon que sufre
la intensidad del haz.

haz de sefal y con ello a la atenuacion de su intensidad.

5.4. Propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas

- 290 Caso

La variacion de la intensidad del haz de bombeo se considera levemente variable
a lo largo del camino 6ptico. Se han considerado los siguientes pardmetros molecu-
lares para la propagaciéon del haz de sefial: 0 < z < 0,04 [cm], T, = 1,1x10712,
c=T;,5=01,N=1uMy T, = T».

5.4.1. Perfiles de atenuaciéon - 3D

En las figuras 5.12 (a) y (b) se muestra la variaciéon de la intensidad del haz de
sefial respecto a la longitud de camino 6ptico y respecto a las propiedades 6pticas
de dispersion 7(w3) y absorcion a(ws), respectivamente. Al igual que en el primer
caso de propagacion se observa que mientras mayor es el efecto de la propiedad
Optica mayor es la atenuacion de la intensidad. De igual manera se evidencia el des-
plazamiento del maximo de intensidad debido al corrimiento del punto de enfoque
del haz.

Las figuras 5.13 (a) y (b) muestran la variacién de la intensidad del haz de sefial
respecto a la longitud de camino 6ptico y respecto a la amplitud del haz de bombeo y

de prueba, respectivamente. La intensidad del haz de sefial se comporta de manera
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(a) Intensidad en funcién de E; y z. (b) Intensidad en funcién de E; y z.

Figura 5.13: Variacion de la intensidad respecto a los campos de bombeo E; y prueba
E, - 2%° Caso. La intensidad del haz de seial se comporta de manera no lineal frente
al haz de bombeo y por el contrario de forma lineal frente al haz de prueba.

0.00

Figura 5.14: Variacién de la intensidad del haz de sefial respecto a la saturacién - 24°
Caso. Mientras mayor es el efecto de la saturacién del haz de bombeo mayor es la
intensidad del haz de sefial.

no lineal frente al haz de bombeo y por el contrario de forma lineal frente al haz
de prueba, lo cual estd asociado a la consideraciéon de que el haz de bombeo es

considerado a todos los 6rdenes y el haz de prueba hasta el segundo orden.

La figura 5.14 muestra la variacion de la intensidad del haz de sefial frente a la
longitud del camino 6ptico y a la saturaciéon del haz de bombeo. Mientras mayor es
el efecto de la saturaciéon del haz de bombeo mayor es la intensidad del haz de sefial.

La interpretacion fisica es la misma al del primer caso de propagacion.
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5.5. Propagacion de la sefial de mezcla de cuatro ondas

- 3" Caso

En esta dltima seccién del andlisis de resultados se presenta la propagacion de
la sefial de mezcla de cuatro ondas para el caso en que la variacién de la intensidad
del haz de bombeo es considerable, por tal razén se ha recurrido al uso de métodos
numéricos implementados a través del programa Mathematica.

Se han considerado los siguientes pardmetros moleculares para la propagacioén del
haz de sefial: 0 < z < 0,04 [em], T» = 1,1x1072, ¢ = T;}, S = 0,1, N = 1uM y
T = Ts.

Las figuras 5.15 (a-e), 5.16 (a-e), 5.17 (a-e) muestran los perfiles de intensidad del
haz de sefal para cada uno de los tres casos de propagacion considerando distintos
valores del pardmetro de saturacién y concentracién molecular, las lineas puntea-
das representan la tolerancia de £10% que se ha fijado para analizar las validez
de los dos primeros casos frente al tercero. Los tres casos de propagacién han sido

identificados como: p, q y 1, respectivamente.

En las figura 5.15 (a-e) se toma fijo el valor de la saturacién (5=0.05) y se varia
el valor de la concentracién molecular entre los siguientes valores (N={0.01, 0.1, 0.5,
1, 10}), se observa una tendencia de disminucién de la intensidad del haz de sefial
conforme aumenta el valor de la concentracién molecular. La gréfica 5.15 (d) es la

excepcion para esta tendencia.
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(b) S=0.05 - N=0.1.
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(c) S=0.05 - N=0.5. (d) 5=0.05 - N=1.

(e) S=0.05 - N=10.

Figura 5.15: Variacion de la intensidad del haz de sefial respecto a la longitud de ca-
mino Optico para los tres casos de propagacion considerando un valor de saturacién
fijo (5=0.05) y distintos valores de concentracién molecular. Las lineas punteadas
representan la tolerancia de £10 % bajo la cual se analiza la validez de los dos pri-
meros casos frente al tercero. (p — 19Caso, g — 2%°Caso, r — 3 Caso).

En las figura 5.16 (a-e) se toma fijo el valor de la saturacién (S=0.1) y se varia el
valor de la concentracién molecular entre los siguientes valores (N={0.01, 0.1, 0.5, 1,
10}), se repite la tendencia presentada en el caso anterior. Disminuye la intensidad

del haz de sefial conforme aumenta el valor de la concentracién molecular.

En las figura 5.17 (a-e) se toma fijo el valor de la saturacién (S=0.4) y se varia el
valor de la concentracién molecular entre los siguientes valores (N={0.01, 0.1, 0.5, 1,
10}), se repite la tendencia presentada de los casos anteriores. Disminuye la intensi-
dad del haz de sefial conforme aumenta el valor de la concentracion molecular. La

grafica 5.17 (d) es la excepcién para esta tendencia.
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(e) S=0.1 - N=10.

Figura 5.16: Variacion de la intensidad del haz de sefial respecto a la longitud de
camino 6ptico para los tres casos de propagacion considerando un valor de satura-
cion fijo (5=0.1) y distintos valores de concentracién molecular, las lineas punteadas
representan la tolerancia de £10 % bajo la cual se analiza la validez de los dos pri-
meros casos frente al tercero. (p — 19 Caso, g — 2%Caso, r — 3 Caso).
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(c) S=0.4 - N=0.5. (d) S=0.4 - N=1.
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(e) S=0.4 - N=10.

Figura 5.17: Variacion de la intensidad del haz de sefial respecto a la longitud de
camino 6ptico para los tres casos de propagacioén considerando un valor de satura-
cién fijo (S=0.4) y distintos valores de concentracién molecular, las lineas punteadas
representan la tolerancia de +10 % bajo la cual se analiza la validez de los dos pri-
meros casos frente al tercero. (p — 17Caso, q — 2%Caso, r — 37 Caso).
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Figura 5.18: Variacién de la intensidad del haz de sefial respecto a la longitud de
camino Optico para los tres casos de propagacion considerando distintas relaciones
entre los tiempos de relajacion (T y 1>), las lineas punteadas representan la toleran-
cia de +10 % bajo la cual se analiza la validez de los dos primeros casos frente al
tercero. (p — 1 Caso, q — 2%Caso, r — 3 Caso).

La explicacion fisica asociada a esta tendencia se basa en el hecho que dada una
saturacion fija la absorcién que sufre el campo aumenta conforme la concentraciéon
molecular aumenta, debido a que existe una mayor interaccion entre el campo y las

moléculas en la muestra de estudio.

De forma general se observa que conforme el valor del pardmetro de saturacién
aumenta la intensidad de la sefial también aumenta. Este proceso estd asociado a la
despoblacién que sufre el estado fundamental por efecto de la saturacion del haz de

bombeo, dando origen a una mayor transmisién de los campos.

Las figuras 5.15-5.17 (a-e) muestran la variacién de la sefial respecto a la longitud
de camino 6ptico al considerar diferentes valores para los pardmetros de saturaciéon
y concentracién molecular. Se han considerado el siguiente criterio para estudiar la
validez de los dos primeros casos (aproximaciones) frente al tercero (caso real), la
posicion del maximo para los perfiles de intensidad del primer y segundo caso tie-
nen que encontrarse en el siguiente rango: verticalmente dentro de un £10% en el
valor de la intensidad y horizontalmente dentro de un +0,6[cm] en el valor de la

coordenada z. De esta manera los casos que cumplan este criterio podran reempla-
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- N=0.01 N=0.1 N=0.5 N=1 N=10
S=0.05 3€ro 3ero 3ero 1¢ro 3ero 3ero
ero ndo ero ndo
S=0.1 1 3;;*% ’ 1 321% 7 1ero, 3ero 3ero 1ero’ 3ero
S=0.4 3¢ero 3¢€r0 3€70 3ero 3¢€ro

Cuadro 5.2: Estudio de la validez de los tres casos de propagacién considerando una
tolerancia de +10 % en la intensidad y de +0,6[cm] en la coordenada z, analizando
distintos valores del pardmetro de saturacién y la concentracién molecular.

- 01T, T, 107,
Tl 367’0 16}’0 3ero 36?’0

Cuadro 5.3: Estudio de la validez de los tres casos de propagacién considerando una
tolerancia de +10 % en la intensidad y de +0,6[cm] en la coordenada z, analizando
distintos valores del tiempo de relajacién transversal (T>).

zar al tercero, dado que implican una mayor facilidad de célculo.

En la figura 5.18 (a-c) se observa la dependencia de la intensidad de la sefial a lo
largo del camino 6ptico frente al valor del tiempo de relajacion transversal (T3), las

lineas punteadas representan la tolerancia en el valor de intensidad 10 %.

Los cuadros 5.2 y 5.3 resumen el andlisis de validez de los dos primeros casos
frente al tercero, bajo los criterios antes expuestos. En los recuadros se presenta el
nombre de los casos que satisfacen estos criterios. De esta manera se puede realizar
el analisis de propagacién bajo una u otra aproximacion frente al tercer caso, ya que
se establece una coincidencia que permite obtener resultados reales usando un caso

aproximado conllevando un menor esfuerzo de célculo.

Se concluye que para la propagacién del haz de sefal, el primer caso de aproxi-
macién puede reemplazar al tercer caso bajo las siguientes condiciones: { S=0.05 y
N=1, S=0.1 y N=0.01, S=0.1 y N=0.1, S=0.1 y N=0.5, S=0.1 y N=10, y T} = T}, por
otro lado el segundo caso de aproximacioén puede reemplazar al tercer caso bajo las
siguientes condiciones: {S=0.1 y N=0.01, S=0.1 y N=0.1}.
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Capitulo 6
Conclusiones

En esta investigacion se ha presentado un método para resolver las EOEB para
un sistema molecular de dos niveles inmerso en un reservorio térmico que interac-
taa con dos campos, uno de alta y uno de baja intensidad, conocidos como haz de
bombeo y prueba, respectivamente. Se consider6 la aproximacién dipolar eléctrica
para describir la interaccion entre los campos electromagnéticos y el sistema mole-
cular. La interaccién entre el sistema molecular y el reservorio térmico se modela
a través de la teoria cudntica de relajacion [7]. La interaccién entre estos dos sub-
sistemas conduce a la generacién de una variable estocastica ¢(t) que da razén del
desplazamiento Stark que sufre el nivel superior en el sistema de dos niveles, oca-
sionado por las colisiones moleculares de los componentes de ambos subsistemas.
El método consiste en resolver las EOEB de forma perturbativa en la amplitud del
haz de prueba hasta segundo orden y del haz de sefial hasta primer orden. A dife-
rencia de otros trabajos en los cuales el haz de prueba es tratado hasta primer orden
[12 - 14]. Se logr¢ identificar procesos multifotonicos asociados a los efectos de satu-
racion del haz de bombeo, procesos de acoplamiento entre los campos de bombeo y

prueba, como consecuencia de la mayor intensidad en el haz de prueba.

Se han resuelto las EOEB en el espacio de Fourier para las componentes de la
matriz de densidad asociadas a la coherencia y a las poblaciones, ecuaciones (3.25 -
3.27). Se obtuvo la polarizacién macroscépica inducida por los campos de bombeo y
prueba en el sistema molecular, ecuaciones (4.25 - 4.27). Se determin la susceptibi-
lidad no lineal asociada al proceso de MCO. Se logré estudiar de manera tedrica las
propiedades 6pticas no lineales del sistema molecular: colorante organico cloruro
verde de malaquita. Se estudi6 la respuesta del sistema molecular en el indice de

refraccién y en el coeficiente de absorcion frente a los estimulos del campo de bom-
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beo, prueba y sefial, y en funcién de los parametros moleculares que caracterizan al

sistema.

Se realiz6 una comparacién entre los fendmenos 6pticos no lineales asociados
tanto el haz de prueba a primer y a segundo orden. Se hallé que el segundo orden
en el haz de prueba influye a la generacién de una red de difraccion de origen po-
blacional que acttia como fuente de nuevas frecuencias, ademads de generar nuevos
procesos de coherencia y acoplamiento asociados a la interferencia de los haces de
prueba y bombeo. Se hallé que el segundo orden en el haz de prueba influye con
efectos de saturacion al igual que el haz de bombeo, ocasionando la modulacién es-
pacial de las poblaciones en el sistema de dos niveles, lo cual no tiene lugar si el haz

de prueba es considerado como un haz estrictamente débil.

En una segunda parte se estudi6 la propagacién del haz de sefial de mezcla de
cuatro ondas. Se utiliz6 la ecuaciéon de Maxwell que describe la propagacion de
las ondas electromagnéticas, ecuacién (2.25). Se usaron las aproximaciones de En-
volvente suave y de Estado estacionario. Se resolvié el sistema de ecuaciones de
amplitud acopladas, ecuaciones (4.63 - 4.65), logrando asi estudiar tedricamente el
problema de propagacién de la sefial al viajar a través de 0.04 cm de camino 6pti-
co. Se considero tres casos de propagacion para la sefial de MCO, los dos primeros
proporcionaron soluciones analiticas, ecuaciones (4.76) y (4.84), respectivamente. El
tercer caso proporcioné una solucién numérica a la ecuacién trascendental (4.89).
Se estudi6 la validez de las soluciones analiticas frente a la numérica para distintos

valores de los parametros moleculares, considerando una tolerancia del £10 %.

El estudi6 revel6 que los parametros de saturaciéon y concentracién molecular
juegan un rol importante en el andlisis de la propagacion de la sefial de mezcla de
cuatro ondas y en la validez de los distintos modos de propagacién, ademds de ser
cruciales en la respuesta Optica del sistema, la cual es dada a través del indice de re-
fraccion y del coeficiente de absorciéon. Se determiné que el haz de prueba a segundo

orden genera nuevos procesos no lineales, asociados a sus efectos de saturacion.

Los resultados que se han obtenido estan en perfecta concordancia con los obte-
nidos en investigaciones previas [12-14]. De esta manera se concluye que el estudio
del efecto del segundo orden en el haz de prueba es de importancia ya que genera
nuevos procesos multifotonicos en el medio material, que no son tomados en cuenta
al considerar un haz estrictamente débil o un haz a primer orden. Adicionalmente
la presente investigacion muestra un analisis de la propagacién de la sefial, cuya

intensidad se ve fuertemente afectada por el efecto del segundo orden en el haz de
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prueba a través de la variacién que sufre su intensidad a lo largo del camino 6ptico,
evidencia respaldada por investigaciones previas [13-14]. Nuestro trabajo evidencia
que los diferentes casos de aproximaciéon que han sido considerados en el analisis
de la propagacion pueden reemplazar el caso numérico bajo ciertas condiciones de
saturacién y concentraciéon molecular, lo cual representa un manera més rapida y

sencilla de obtener resultados reales usando casos aproximados.

En un futuro se complementara esta investigacién con el estudio del efecto in-
ducido por el acoplamiento vibracional en las propiedades 6pticas de un sistema

molecular descrito a través de dos pozos de potencial electrénicos.
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Apéndice A

Calculo de la Poblacién de Equilibrio
e implementacion del c6digo en el
programa Mathematica para el analisis

de p%c.

A.0.1. Calculo de la Poblacién de Equilibrio p%

Se considera la ecuacién (3.51) del capitulo 3.

dc eq
‘;q - ‘fg — —2i00pa(—wr) — 2i0p(—wa) + 2i0% (1) ppa(wr) + 200505 (wn),
(A1)
se sabe que:

pab(_wl) = ng(wl)l
Pab(_WZ) = p?;g<w2>’

Reemplazando las ecuaciones (3.62), (3.64) junto a sus complejos conjugados en

(A.1) y agrupando los términos de coherencia, incoherencia y acoplamiento:

pdc o peq ‘ ‘
SO = 2O — I O+ 26 — B ?
+ Zi(hé”wh — h;i”wh) ’QZ|2 + Zi(hg)h _ h;coh) ’QZ|2 (A.2)

+2i(hy " — B OR300 + 2i (1" — 15 Q2000

Se definen los siguientes parametros, que corresponden a los coeficientes de la ecua-
cion (A.2)
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Tincoh __ y,incoh xincoh  J,coh __ 1,coh xcoh
hl - hl - hl hl - hl - hl

4

Tincoh __ y,incoh xincoh. 7,coh __ 1,coh xcoh

En lo que sigue se desarrolla el calculo de cada uno de los coeficientes antes defini-

dos. Célculo del coeficiente Eﬁ”wh

o ZP ZPD
hmcoh D
1 D, + D*

dC D +D1
P |D1|2

con D; = [T% +i(¢ — wi)}

1 1
hzncoh 1|gllj|2 |: —|—z(§—{—w1) + — T i(€+w1):|

. PD
—_ 2 ,
T2]D1|2

Célculo del coeficiente Ei"h

ficoh — 2|1, de _ 21105| J:z Lode — i3, 20t (f,—2 " fi—i) ’
/D4 J*Dj /Dy J*Dj

desarrollando f;,_»:
2 .
1 1 7 —iA
h2=5+5:= Hpe
Dy D;  DiDj

2 .
7+ 1A
fz,*l fl,—Z Disz s
2 A T%+z’A )

ECOh —2i|Q, 2 dc T
1 110" ]DlDlD;Jr]*D;D;Dz

Calculo del coeficiente /2/'""

dc

ZP ZPD . Pp
hmcah D -9 )
D, " D; ~ 7DD,

Calculo del coeficiente Eﬁ"h
200 P fo 1 ge 200Pf12 g
]DZ pD ]* D; pD

2 : 2 .
= +iA 7 —1iA
2 dc T
- il C<]DZD* +]D*DD*)

'}‘Z'coh _
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Célculo del coeficiente 2i(h5""" — 1“7 ) Q20505

2i(hy™" — )OI 05 =
41|02 oft 1 2ift 3\ P% 2i(f1 -
- [< R 3) 0b st fuoz) | orogos

J*] J* D, J*Dy
4QZQ*Q*pdC 4QZQ*Q*pdc
= Wﬁ,s + %(ﬁ,fa + f1,-2),
1

desarrollando f; _3:

2 .
1 1 7 +iA
hs=5+t5:= FHpr
D, D; DiDj

fo1=fis= 7, — i
3,—1 1,-3 DTD?, 7

2 ; 2 H 2 ;
+iA + +iA —iA
2i(h — B[R0 = 40305 Ol ( b L L )

J'D,D\D;  PDiDiD; | J*D;D1D;
Célculo del coeficiente 2i(h}""" — h,"""") ;205

2i(h™ — by Y Q2000

i [<4i\02!2f2,—1f1,—1 - 2if3,—1> o5 2i(fs +f2’_1>p‘£§] 020,04

JJ* J D; JD1
4072 O30 407200304
= T(f&—l +fo1)+ Tﬁ,—l

2 ; 2 ; 2 ;
= — 1A = +iA = — 1A
= 40200508 | -2 T2 L
120D (]DlD{Dg " ID\D;D, " JD;D;Ds
Célculo de ]

2|, |?
] — F1 + 2’01|2f3,72 + |D12|

1 . 2l 4P /1
— — _iA — A
"o "o\ )

para el caso particular en que wy ~ wy = wyg, se tendré que:
AZOyDlﬁDZZDg,

y con eso las expresiones anteriores se reducirédn a:

]_i+4101|2T1T2 2|0, |?
T TiT3Dg? D ’

90



definiendo 51 = |Q1 |2T1 TQZ

1 45, 2|02
/ T ( Tzz\DCP) De

se ha demostrado que para colorantes orgéanicos el término TZ\ D 7 < 1[12-14] y

% ~ 0 por lo tanto:
1
S A.
I=7 (A3)
o 5i_PD (A4)
T>|Dg|?
~ 2T 2T
hCOh —2{l0 2 dC 1 1 , A5
L il p oDz D: ]2 Ty D[ D¢ ]2 (A.5)
hzncoh i |0D , A6
T2|Dc|2 (4.
~ 2T 2T
Rt = —2i| (| 2o : ., A7
2 i lp LoDz Dz ]2 © ToD;[ D¢ ]2 (A7)
4T 2T
2i(h§0up h*COMP)QZQzﬂ3 _ 402020*pd6 (TZD*ﬁjdz + T2D§|E§|2> (A.8)
¢
. 4T 2T
ZZ(hioup . h;couP)QT20203 = 40?20203()%)0 <T2D§|1D§|2 + TQD*|1D§|2> (A9)
¢

De esta manera al reemplazar las ecuaciones (A.4 - A.9) en (A.2) se tiene:

@ —ond 4|k 2T 1,1
PD — Pp _ | 1‘ [s) +4|Ql|2|02|2pdc( 1 > — 4

T T,|D; 2 T,|D; 2 Dg
4|QZ|2P%C 2 2 d 2Ty
S ke W R TTOWEITOWERY
i+ AuPIosPet (5 )
AT
4020 Q* de 1
+ 2°58PD (T Di|D; 2 T2D§|D§|2>

ATy
T2D§|D§|2 TZD*|D§|2

+ 40720, 030% (
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se considerara:

1 1 2 2

D;  TD:D;  T|Dg*

—+
D; ' D}

con lo que

4102
pD pD:_| 1|p _}_4’0"0’26&'( 4T1 )

Ty To|Dg|? T3|Del*
40,12 2T
_ 2| 102 ‘—}-4|Q ‘ ‘02’2 dc - 1 .
T| Dl T3|De|
AT, 2T,
+ 40205 Q0% +
223PD \ ToDf D2 " ToDg|DeP?

AT, 2Ty
+ 405200 Q3% +
18P0\ oD [De P " ToDE| Dy P

agrupando el primer y tercer término se tiene:

PD PD 4 2 2\ dc 2 2 T dc
= — Q174+ |1Q) + 32|01 |71Q)
Tl T2’D§‘2 (‘ 1’ | 2’ )pD | 1| ’ 2| (Tzz‘D¢’4> pD

T d 2 I d
+1602050% | ————— ; +8070;03 < y
142243 <T2D§|D€"2>pD 142243 T2D§|D§|2 [4b)
+ 1602320, <T12> ok + 802,05 Lz o5,
(A.10)

sea:

4 . B=

A= ~ T (1> +[f?); B = 32|04 | <T2|D§I4>
2 ; = 2 .

C = 16070503 <Tl)*|l)2> C* = 16077 ) <WI1D¢IZ>

_ 20 () * T . * %2 T
D = 80200 <7T2D§|1D§‘2), D* = 8012003 <T2DE|1D§|2).

La ecuaciéon (A.2) quedard expresada como:

ple  ptt
?D_T = Ap¥ + Bo + Cos + Dol + C*os + D*pk,
1 1

o = . :
(%—A—B—C—D—C*—D*)
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Para el caso de colorantes organicos se puede demostrar que: D* < C* < D K

C < B < A [12-14], solo se consideran los dos primeros términos de la expresion

anterior. .
PTj

5=

(#-4)
ep
ofs = 1

1 4
(% + mbp (1012 + [02))

o
14+ %51,
T3|Dg?

donde: S1, = 51+ S5, = |01|2T1T2 + |Qz|2T1T2

7

eq
ple — P ’Z . (A11)
(1 + WSQ)

A.0.2. Cédigo implementado en el programa Mathematica para el
anilisis de p%

Se presenta el c6digo para graficar la poblacion de equilibrio p% en funcién de
los campos de prueba y bombeo.
CONSTANTES:

\[HBar] = 1.054571%10"-27;
c = 2.998%10710;
\[Mu] = 2.81%10~-18;

T2 = 1.5%107-12;
T1 = T2;
E1l = 80;
E2 = 40;

\ [Omega] = 1.06%10"15;
\[EtalO = 1.33;

K1 = (\[Omegal*\ [Etal0)/(c);
K2 = 1%K1;
FORMULAS:

A1l = -(4xT2*\ [Mu] ~2/\ [HBar] ~2)*(E1"2 + E2°2);
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Bl = 32 (T273%\[Mu] ~4/\[HBar]~4)*(E1~2*E2"2);
Cl = 24 (T273%\[Mu]~4/\[HBar]~4)*(E1"2*E2) Cos[((2 K1 - K2)/100)*z];
D1 = 24 (T27°3%\[Mu]~4/\[HBar]~4)*(E1"2%E2) Cos[(-(2 K1 - K2)/100)*z];

\[Rho] = ((1/T1)/((1/T1) - A1 - B1 - C1 - D1));

A2 = -(4xT2*x\ [Mu] ~2/\ [HBar]~2)*(E1~2 + E6-2);
\[Rho]1 = ((1/T1)/((1/T1) - A2));
A3 = - (4xT2*\ [Mu] ~2/\ [HBar] ~2)*(E7~2 + E6°2);
\[Rho]3 = ((1/T1)/((1/T1) - A3));
A4 = - (4xT2x\ [Mu] ~2/\[HBar] ~2)*(E7~2 + E2°2);
\[Rhol4 = ((1/T1)/((1/T1) - A4));

CODIGOS PARA GRAFICAR:

Plot[\[Rho], {z, 0, 0.04}, Frame -> True,

AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],
Style[HoldForm[Subsuperscript [\ [Rho], D, (dc)]], FontSize -> 14]},

PlotStyle -> {Black, Thickness[0.005]}]

Plot[\[Rhol1l, {E6, O, 40}, Frame -> True, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Style[HoldForm[Subscript["E",
"2"] [ "Dina \!\(\*SuperscriptBox[\(Stc\), \(-1\)I\)" "1"],
FontSize -> 14],
Style[HoldForm[Subsuperscript [\ [Rho], D, (dc)]], FontSize -> 14]},
PlotStyle -> {Black, Thickness[0.005]}]

Plot[\[Rhol4, {E7, O, 80}, Frame -> True, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Style[HoldForm[Subscript["E",
mi"] [ "Dina \!\(\*SuperscriptBox[\(Stc\), \(-1\)I\)" "1"],
FontSize -> 14],
Style[HoldForm[Subsuperscript [\ [Rho], D, (dc)]], FontSize -> 141},
PlotStyle -> {Black, Thickness[0.005]}]

Plot3D[\[Rho]3, {E7, O, 80}, {E6, 0, 40}, PlotRange -> Full,
AxesLabel -> {Style[HoldForm[Subscript["E", "1"]], FontSize -> 14],
Style[HoldForm[Subscript ["E", "2"]], FontSize -> 14],
Style[HoldForm[Subsuperscript [\ [Rho], D, (dc)]], FontSize -> 14]},
ColorFunction -> {ColorData["BlueGreenYellow"]}]
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Apéndice B
Célculo del término A(0).

El calculo presentado a continuacién fue desarrollado por el profesor José Luis
Paz y colaboradores.
A través del teorema de convolucion logran determinar la expresion analitica para
A(0).

Se toman las ecuaciones (4.46) y (4.47):

1

Re[(A)] = — —_0,%6,(A

€[< >] TZ\/W 1% 2( 1)

Im{(AO)] = — 1 g 0,(a)

V27T
con:

o= — L gzze—% fy = 1Y)
%22+(A1*x)2' ’ TLZZJF(Al*x)Z'

donde la funcién © esta dada por:

-1 (Ty 1-ing)?
e = []_erf<T21A1>]e{ T },

Vet
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con er f(v) como la funcién de error evaluada en v.

De igual forma se tendra que:

por lo que:

©) :L e iIm .
(A™) \/W(R 0] +ilm[@])

Se evaliia la funcién ©O.

Tyl-ing\ 2 T —in
erf(T)Zerf< ZW ) ;; 2n+1) ( 2ﬁ 1) ’

la cual converge lentamente, se utiliza el hecho que erf(T) < 1 para simplificar la

expresion anterior:

—1_A2
T2 —iA]
29T

=2 _pin T—1_p2
[Tz —2iM T, —Al}

29T

Sia = Asz y usando la férmula de Euler para ntimeros complejos: e ~** = cos(a) —

isen(a) se tendra que:

T, 2-A2 1 1
O = e< T ) lcos <A1TZ> — isen <A1T2>] )
7T 7T
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Apéndice C

Codigo Implementado en el programa
Mathematica para el analisis de las

propiedades dpticas.

Se presenta el c6digo implementado en el programa Mathematica para graficar
los perfiles dispersivos y absortivos, por cuestion de espacio solo se muestra el c6-
digo que conduce a las gréficas de las propiedades 6pticas para diferentes valores
del tiempo de relajacion transversal (T>), de forma analoga se obtienen las graficas
para los distintos pardmetros moleculares: concentracién (N), saturacién (S), factor
de acoplamiento con el bafio térmico (¢) y relacion entre los tiempos de relajacion
(T1 =aTy)cona e Z*.

CONSTANTES:

\[HBar] = 1.054571%10~-27;
c = 2.998%10710;

NefT21 = 6.02%x10717;
NefT22 = 6.02%x10717;
NefT23 = 6.02%x10717;
NefT24 = 6.02%x10717;
\[Rho] = 1;

\[Mu] = 2.81%10~-18;
T21 = 1.5%107-12;
T24 = 1.8%x107-12;
T22 = 2.2%107-12;
T23 = 2.6%107-12;
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ST21
ST22
ST23 = 0.1;

ST24 = 0.1;

\[Sigmall = 1/T21;
\[Sigmal2 = 1/T22;
\[Sigmal3 = 1/T23;
\[Sigmal4 = 1/T24;

rl = 1/T21;

r2 = 1/T22;

r3 = 1/T23;

rd = 1/T24;

\[Eta]0 = 1.33;

\ [Omegal] = 1.06%10"15;

0.1;
0.1;

Il

El1 = 80;

E2 = 8;

T11 = 1xT21;
T12 = 1%T22;
T13 = 1%xT23;
T14 = 1xT24;
FORMULAS:

reA0T21 = (1/(((2% Pi)~0.5) \[Sigmal1)) (Exp[(r1~(2) - \

\[CapitalDeltal ~(2))/(2 \[Sigmal1~2)]) Cos[\[CapitalDeltal*r1/\[Sigma]l1~2];
imA0T21 = (-1/(((2%xP1)~0.5) \[Sigmal1)) (Exp[(r1~(2) - \

\[CapitalDeltal ~(2))/(2 \[Sigmal1~2)]) Sin[\[CapitalDeltal*r1/\[Sigma]1~2];
imA1T21 = -(T21/2) (D[reA0T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA1T21 = (T21/2) (T21 reA0T21 - D[reA0T21, {ri}1);

imA2T21 = -(T21/4) (D[reA1T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA2T21 = (T21/4) (T21 (reAl1T21) - D[reAlT21, {ri}1);

imA3T21 = -(T21/6) (D[reA2T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA3T21 = (T21/6) (T21 (reA2T21) - D[reA2T21, {ri}]);

imA4T21 = -(T21/8) (D[reA3T21, {\[CapitalDeltal}]);

reAdT21 = (T21/8) (T21 (reA3T21) - D[reA3T21, {ri}]);

imA5T21 = -(T21/10) (D[reA4T21, {\[CapitalDeltall}]);

reA5T21 = (T21/10) (T21 (reA4T21) - D[reA4T21, {ri}l);
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imA6T21 = -(T21/12) (D[reA5T21, {\[CapitalDeltall}]);
reA6T21 = (T21/12) (T21 (reA5T21) - D[reA5T21, {ri}]);
imA7T21 = -(T21/14) (D[reA6T21, {\[CapitalDeltall}]);
reA7T21 = (T21/14) (T21 (reA6T21) - D[reA6T21, {ri}l);

imChiincoh5GT21 = (

NefT21 (\[Mul~2) \[Rho] )/\[HBar] ((reA0T21) - (4 ST21 (reAlT21))/
T21°2 + (16 ST21°2 (reA2T21))/T21"4 - (64 ST21"3 ((reA3T21)))/
T21°6 + (256 ST21"4 (reA4T21))/T21°8 + (1024 ST21"5 (reA5T21))/
T21°10);

reChiincoh5GT21 = - ((
NefT21 (\[Mul~2) \[Rho] )/\[HBar]) ((imAOT21) -
(4 ST21 (imA1T21))/T21~2 + (16 ST21"2 (imA2T21))/T21"4 -
(64 ST21~3 ( imA3T21))/T21°6 + (256 ST21°4 (imA4T21))/T21°8 +
(1024 ST21°5 (imA5T21))/T21°10);

reChicohbGT21 =
1/(T21 \[HBar]~3)

4 E172 NefT21 T12 \[Mu]l~4 \[Rho] ((imA1T21) -

(4 ST21 (imA2T21))/T21°2 + (16 ST21°2 (imA3T21))/T21°4 -

(64 ST21~3 (imA4T21))/T21°6 + (256 ST21"4 (imA5T21))/T21°8 -
(1024 ST21°5 (imA6T21))/T21°10) - 1/(T21~2 \[HBar]"5)

16 E1~2 ET21"2 NefT21 T12°2 \[Mu]~6 \[Rho] ((imA2T21) -

(4 ST21 (imA3T21))/T21°2 + (16 ST21~2 (imA4T21))/T21°4 -
(64 ST21~3 (imA5T21))/T21°6 + (256 ST21~4 (imA6T21))/T21°8 -
(1024 ST21°5 (imA7T21))/T21°10);

imChicoh5GT21 = -1/(T21 \[HBar]~3)

4 E1~2 NefT21 T12 \[Mul~4 \[Rho] ((reAiT21) -

(4 ST21 (reA2T21))/T21°2 + (16 ST21°2 (reA3T21))/T21°4 -
(64 ST21"3 (reA4T21))/T21°6 + (256 ST21°4 (reA5T21))/T21°8 -
(1024 ST21°5 (reA6T21))/T21°10) + 1/(T21~2 \[HBar]"5)

16 E1~2 ET21"2 NefT21 T12-°2 \[Mu]~6 \[Rho] ((reA2T21) -

(4 ST21 (reA3T21))/T21~2 + (16 ST21"2 (reAdT21))/T21°4 -

(64 ST21~3 (reA5T21))/T21°6 + (256 ST21°4 (reA6T21))/T21°8 -
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(1024 ST21°5 (reA7T21))/T21°10);

EtabG2doT21 = (\[Etal0~2 + 4 Pi (reChiincoh5GT21 + reChicoh5GT21))"0.5;
Alpha5G2doT21 = (2 Pi \[Omegal/c) ((imChiincoh5GT21 + imChicoh5GT21)/EtabG2doT21);

CODIGOS PARA GRAFICAR:

<< PlotLegends®

Plot [{AlphabG2doT21/1400, Alphab5G2doT24/1400, Alphab5G2doT22/1400,
Alpha5G2doT23/1400}, {\[CapitalDelta], -10°12.32, 10~12.32},
AxesLabel -> {Stylel[
HoldForm[Subscript ["\[CapitalDelta]", "1"] "[" Superscriptl[s, -1] "]"],
FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\ [Alpha] (\!\ (\*SubscriptBox [\ (\ [Omegal\), \(3\)I\))"],
FontSize -> 14]},
PlotLegend -> {"\!\(\*SubscriptBox[\(T\), \
N (2\)1\)=1.5\ !\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)I\)",
"\I\ (\*SubscriptBox [\ (T\), \
N (2\)1\)=1.8\!\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)I\)",
"N\ (\*SubscriptBox [\ (T\), \
N (2\)1\)=2.2\ '\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)I\)",
"N\ (\*SubscriptBox [\ (T\), \
\(2\)J\)=2.6\ '\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)1\)"},
LegendPosition -> {1.1, -0.4}]

Plot [{EtabG2doT21, EtabG2doT24, EtabG2doT22,
Etab5G2doT23}, {\[CapitalDeltal]l, -10"12.35, 10°12.35},

AxesLabel -> {Stylel[
HoldForm[Subscript ["\ [CapitalDeltal", "1"] "[" Superscriptl[s, -1] "1"],
FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\ [Eta] (\!\ (\*SubscriptBox [\ (\ [Omegal\), \(3\)I\))"],
FontSize -> 14]},

PlotLegend -> {"\!\(\*SubscriptBox[\(T\), \

\N(2\)1\)=1.5\!\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)I\)",
"\I\ (\*SubscriptBox [\ (T\), \

\(2\)J\)=1.8\!\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)IJ\)",
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"\I\ (\*SubscriptBox [\ (T\), \
\(2\)I\)=2.2\!\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)1\)",
"\I\N(\*SubscriptBox [\ (T\), \
\(2\)J\)=2.6\ '\ (\*SuperscriptBox [\ (x10\), \(-12\)1\)"},
LegendPosition -> {1.1, -0.4}]
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Apéndice D

Codigo Implementado en el programa
Mathematica para el analisis de la

propagacion de la sefial de MCO.

Se presenta el c6digo implementado en el programa Mathematica para graficar
los perfiles de atenuacion del haz de sefial, por cuestion de espacio solo se muestra el
cédigo que conduce a las gréficas del primer caso de propagacién, de forma analoga
se obtienen las gréficas para los dos restantes casos.

CONSTANTES:

\[HBar] = 1.054571%10"-27;
c = 2.998%x10°10;

\[Rho] = 1;

\[Mu] = 2.81%10"°-18;
NefT21 = 6.02%10°17;

T21 = 1.1%107-12;

T12 = T21;

\[Sigmall = (1/T21);

rl = 1/T21;

\[Etal0 = 1.33;

\[Omegal] = 1.06%10"15;

El1 = 80;

ET21 = 20;

ST21 = 0.1;
\[CapitalDelta]

1.1%x107-12;
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\[Alphal30 = a*600;
FORMULAS:

reA0T21 = (1/(((2%P1)~0.5) \[Sigmall)) (Exp[(r1~(2) - \

\ [CapitalDeltal ~(2))/(2 \[Sigmal1~2)]) Cos[\[CapitalDeltal*ri/\[Sigma]1~2];
imAOT21 = (-1/(((2% Pi)~0.5) \[Sigmall)) (Exp[(r1~(2) - \

\ [CapitalDelta]~(2))/(2 \[Sigmal1~2)]) Sin[\[CapitalDelta]*r1/\[Sigma]1~2];
imA1T21 = -(T21/2) (D[reA0T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA1T21 = (T21/2) (T21 reA0T21 - D[reA0T21, {ri}]);

imA2T21 = -(T21/4) (D[reA1T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA2T21 = (T21/4) (T21 (reA1T21) - D[reA1T21, {ri}]);

imA3T21 = -(T21/6) (D[reA2T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA3T21 = (T21/6) (T21 (reA2T21) - D[reA2T21, {ri}1);

imA4T21 = -(T21/8) (D[reA3T21, {\[CapitalDeltal}]);

reAdT21 = (T21/8) (T21 (reA3T21) - D[reA3T21, {ri}l);

imA5T21 = -(T21/10) (D[reA4T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA5T21 = (T21/10) (T21 (reA4T21) - D[reAdT21, {ri}]);

imA6T21 = -(T21/12) (D[reA5T21, {\[CapitalDeltal}]);

reA6T21 = (T21/12) (T21 (reA5T21) - D[reA5T21, {ri}l);

imA7T21 = -(T21/14) (D[reA6T21, {\[CapitalDeltall}]);

reA7T21 = (T21/14) (T21 (reA6T21) - D[reA6T21, {ri}]);

reChiacoup5GT21 = (2 NefT21 (\[Mu]l~2) \[Rho] )/\[HBar]~1%(2/T21°2)x*
ST21*((reA1T21) - (4 ST21 (reA2T21))/T21~2 + (16 ST21"2 (reA3T21))/
T21"4 - (64 ST21°3 (reA4T21))/T2176 + (256 ST21"4 (reA5T21))/
T21°8 - (1024 ST21°5 (reA6T21))/T21710);

imChiacoup5GT21 = (2 NefT21 (\[Mu]~2) \[Rho] )/\[HBar] 1%(2/T21°2)*
ST21#((imA1T21) - (4 ST21 (imA2T21))/T21"2 + (16 ST21"2 (imA3T21))/
T21~4 - (64 ST21~3 (imA4T21))/T2176 + (256 ST21~4 (imA5T21))/
T21°8 - (1024 ST21°5 (imA6T21))/T21710);

imChiincoh5GT21 = (
NefT21 (\[Mu]~2) \[Rho] )/\[HBar] ((reA0T21) - (4 ST21 (reAl1T21))/
T2172 + (16 ST21°2 (reA2T21))/T21"4 - (64 ST21"3 ((reA3T21)))/
T21°6 + (256 ST21"4 (reA4T21))/T21~8 + (1024 ST21"5 (reA5T21))/
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T21~10);

reChiincoh5GT21 = -((
NefT21 (\[Mul~2) \[Rho] )/\[HBar]) ((imAOT21) -
(4 ST21 (imA1T21))/T21°2 + (16 ST21°2 (imA2T21))/T21°4 -
(64 ST21~3 ( imA3T21))/T21°6 + (256 ST21~4 (imA4T21))/T21°8 +
(1024 ST21°5 (imA5T21))/T21°10);

reChicohbGT21 =
1/(T21~2 \[HBar]~1)

4 NefT21 \[Mul~2 \[Rho] ST21x((imA1T21) - (4 ST21 (imA2T21))/
T2172 + (16 ST21"2 (imA3T21))/T21"4 - (64 ST21"3 (imA4T21))/
T21°6 + (256 ST21~4 (imA5T21))/T21"8 - (1024 ST21~5 (imA6T21))/
T21~10) -1/(T21~3 \[HBar]~3)

16 ET21"2 NefT21 T12~1 \[Mul~4 \[Rho] ST21*((imA2T21) -

(4 ST21 (imA3T21))/T21°2 + (16 ST21"2 (imA4T21))/T21°4 -

(64 ST21~3 (imA5T21))/T21°6 + (256 ST21"4 (imA6T21))/T21°8 -
(1024 ST21°5 (imA7T21))/T21°10);

imChicoh5GT21 = -(1/(T21~2 \[HBar]~1))

4 NefT21 \[Mul~2 \[Rho] ST21x((reA1T21) - (4 ST21 (reA2T21))/
T21~2 + (16 ST21~2 (reA3T21))/T21~4 - (64 ST21"3 (reA4T21))/
T2176 + (256 ST21°4 (reA5T21))/T21"8 - (1024 ST21°5 (reA6T21))/
T21~10) + 1/(T21~3 \[HBar]~3)
16 ET21"2 NefT21 T12~1 \[Mul~4 \[Rho] ST21*((reA2T21) -
(4 ST21 (reA3T21))/T21°2 + (16 ST21°2 (reAdT21))/T21°4 -

(64 ST21"3 (reA5T21))/T21°6 + (256 ST21"4 (reA6T21))/T21°8 -
(1024 ST21°5 (reA7T21))/T21°10);

\[Etal3 = (\[Etal]0~2 + 4 Pi (reChiincoh5GT21 + reChicoh5GT21))"0.5;
\[Alphal3 = (2 Pi \[Omegal /c) ((imChiincoh5GT21 + imChicoh5GT21)/\[Etal3);

FORMULAS PRIMER CASO:
Re\[CapitalPsil]3 = (2 \[Pi] \[Omegal)/(\[EtalO* c) E1~2*xreChiacoup5GT21;
Im\ [CapitalPsi]3 = (2 \[Pi] \[Omegal)/(\[Eta]O* c) E1~2ximChiacoup5GT21;

phi2 = (Re\[CapitalPsi]3~2 + Im\[CapitalPsi]3"2);
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\[CapitalDeltalk = 158;
I3 = (phi2)*(Sinh[(phi2 - (\[CapitalDeltalk/2)"2)"(1/2) *
z])~2/(phi2 - (\[CapitalDeltalk/2)"~2)+ET21~2;

FORMULAS SEGUNDO CASO:

\[Etal]3 = (\[Etal0~"2 + 4 Pi (reChiincohbGT21 + reChicoh5GT21))"0.5;
\[Alphal3 = (2 Pi \[Omega] /c) ((imChiincoh5GT21 + imChicoh5GT21)/\[Etal3);
Re\ [CapitalPsi]3 = (2 \[Pi] \[Omegal)/(\[Eta]l3* c)* reChiacoup5GT21;
Im\[CapitalPsil3 = (2 \[Pi] \[Omegal)/(\[Etal3* c)* imChiacoup5GT21;

phi = Re\[CapitalPsi]3 + I Im\[CapitalPsi]3;

\ [CapitalDeltalk = 158;

phi2 = Re\[CapitalPsi]3~2 + Im\[CapitalPsil3~2;

Derivada\ [CapitalDeltalk = 1580;

Derivadaalpha = D[\ [Alphal3, {ST21}];
DerivadaRephi = D[Re\[CapitalPsi]3, {ST21}];
DerivadaRephi2 = D[Re\[CapitalPsi]3~2, {ST21}];
DerivadaImphi = D[Im\[CapitalPsi]3, {ST21}];
D[Im\[CapitalPsil3~2, {ST21}];
D[Loglphi2], {ST21}];

DerivadalImphi?2

Derivadalnphi?2

ReW0 = (2*(\[Alpha]30)x*
SO*\ [CapitalDeltalk z Derivada\[CapitalDeltalk +
4% (phi2)) + (8x(\[Alpha]30)*S0x
Derivadaalpha - \[CapitalDeltalk~2) + (((\[Alpha]30)*
SO*\ [CapitalDeltalk/(phi2)) *(Re\[CapitalPsi]3*Derivadalmphi -
Im\ [CapitalPsi]3*DerivadaRephi)) ;
ImWO = -2*%((\[Alpha]30)*S0%\ [CapitalDeltalk/(phi2))*(DerivadaRephi2 +
Derivadalmphi?2) ;
W02 = (ReW0~2 + ImW0~2);
P1 = Exp[-(2 (\[Alphal3/17) + (\[Alphal30/17)*S0* Derivadalnphi2)x*z];
ReW = 1/2%((W02)~(1/4))*Cos[(ArcTan[(ImWO/ReW0)])/2];
ImW = 1/2%((W02)~(1/4))*Sin[(ArcTan[(ImWO/ReW0)]1)/2];
W2 = ReW™2 + ImW~2;
P2 = ((Sinh[(ReW*z)/25])"~2)/(W2);
P3 = ((Sin[(ImW*z)/51)~2)/(W2);

105



P4 = (P2 + P3);
I3 = (4*phi2)*(P1)*(P4)*ET21°2;

FORMULAS TERCER CASO:
Re\[CapitalPsi]3 = (2 \[Pi] \[Omegal)/(\[Etal3* c)* reChiacoup5GT21;
Im\ [CapitalPsi]3 = (2 \[Pi] \[Omegal)/(\[Etal3* c)* imChiacoup5GT21;
\[CapitalDeltalk = 0.0158;

phi = Re\[CapitalPsi]3 + I Im\[CapitalPsi]3;
phi2 = Re\[CapitalPsi]3~2 + Im\[CapitalPsi]3~2;
Derivada\ [CapitalDeltalk = 1580;

Derivadaalpha = D[\ [Alphal3, {ST21}];
D[Re\[CapitalPsi]3, {ST21}];
DerivadaRephi2 = D[Re\[CapitalPsi]3~2, {ST21}];
DerivadaImphi = D[Im\[CapitalPsi]l3, {ST21}];
D[Im\[CapitalPsi]l3~2, {ST21}];
Derivadalnphi2 = D[Log[phi2], {ST21}];

omega = (2 \[Pil*\[Omegal*\[Mu]~2*\[Rho]*T21)/(\[HBar]*\[Etal3*c);
b = 1 + \[CapitalDelta] ~2*T21"2;

DerivadaRephi

DerivadaImphi?2

\[Phi]1 = (2%(\[Alphal30) - I*\[CapitalDeltalk) + (2*omegax*
S0) ((1/(2*phi2))*(DerivadaRephi2 + DerivadaImphi2) +
I ((z *Derivada\[CapitalDeltalk) + (1/(phi2)) \
*(Re\ [CapitalPsi] 3*DerivadaImphi - Im\[CapitalPsi]3+*DerivadaRephi)))x
Exp[(-2*omega*z + (4*(S0/b))) SO] ;
\[Phi]2 = (\[Alphal3~2 - phi2 - I \[Alpha]3x\[CapitalDeltalk) + (2*omegax
S0) (((\[Alphal3/(2*phi2))*(DerivadaRephi2 + Derivadalmphi2) -
Derivadaalpha) +I ((\[Alphal3* z*
Derivada\ [CapitalDeltalk) + (1/(phi2)) *(Re\[CapitalPsi]3*
DerivadaImphi - Im\[CapitalPsi]3*DerivadaRephi)))*
Exp[(-2*omega*z + (4%(S0/b))) S0];

s = NDSolve[{E3’’[z] + \[Phi]ix E3’[z] + \[Phi]2*E3[z] == 0,
E3[0] == 0.1 + I 0.1, E3’[0] == 0.1 + 1 0.1}, E3, {z, 0, 0.04}];

CODIGOS PARA GRAFICAR:

Plot[I3, {z, 0, 0.04}, PlotStyle -> {Black, Thickness[0.005]},
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AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],

Style[HoldForm["\ !\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],
FontSize -> 14]}]

Plot3D[I38, {\[Etal8, 1.2, 1.5}, {z, 0, 0.04}, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Stylel

HoldForm[\[Eta] "(\!\(\*SubscriptBox[\(\[Omegal\), \(3\)I\))" 1,
FontSize -> 14], Style[HoldForm[z], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\ !\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],

FontSize -> 14]}, ColorFunction -> ColorData["BlueGreenYellow"]]

Plot3D[I3, {E1, 0, 80}, {z, 0, 0.04}, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Style[HoldForm[Subscript["E", 1] ], FontSize -> 14],
Style[HoldForm[z], FontSize -> 14],

Style[HoldForm["\!'\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],

FontSize -> 14]}, ColorFunction -> ColorDatal["BlueGreenYellow"]]

Plot3D[I3, {ET21, 0, 20}, {z, 0, 0.04}, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Style[HoldForm[Subscript["E", 2] ], FontSize -> 14],
Style[HoldForm[z], FontSize -> 14],

Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],

FontSize -> 141}, ColorFunction -> ColorData["BlueGreenYellow"]]

Plot3D[I3, {a, 0, 1}, {z, 0, 0.04}, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Stylel[

HoldForm[

"\[Alphal" "(\!'\(\*SubscriptBox [\ (\[Omegal\), \(3\)I\))" 1,
FontSize -> 14], Style[HoldForm[z], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],

FontSize -> 141}, ColorFunction -> ColorData["BlueGreenYellow"]]

Plot3D[I3/10, {ST21, 0.01, 0.3}, {z, 0, 0.04}, PlotRange -> All,
AxesLabel -> {Style[HoldForm["\!\(\*SubscriptBox[\(S\), \(O\)I\)" 1,
FontSize -> 14], Style[HoldForm[z], FontSize -> 14],

Style[HoldForm["\ !\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],

FontSize -> 14]}, ColorFunction -> ColorData["BlueGreenYellow"]]
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Plot [3500* (Evaluate[E3 [z]*Conjugate[E3 [z]] - 0.02 /. %1), {z, O,
0.04}, PlotStyle -> {Black, Thickness[0.005]},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\!'\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],
FontSize -> 14]}]

CODIGOS PARA GRAFICAR LOS TRES CASOS DE PROPAGACION CON
DISTINTO VALOR DEL PARAMETRO DE SATURACION

s = NDSolve[{E3’’[z] + \[Philil*x E3’[z] + \[Phi]2*E3[z] == O,
E3[0] == 0.1 + I 0.1, E3°[0] == 0.1 + I 0.1}, E3, {z, 0, 0.04}];
Plot [{I32%10~10%*1.4, I31%0.17,
800* (Evaluate[E3 [z]*Conjugate[E3 [z]] - 0.02 /. %1)}, {z, 0, 0.04},
PlotStyle -> {Black, Black, Black, Thickness[0.0065]},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"], FontSize -> 14]}]

Plot [{I32%10~10, I31%0.045,
750% (Evaluate[E3 [z]*Conjugate[E3 [z]] - 0.02 /. %10}, {z, 0, 0.04},
PlotStyle -> {Black, Black, Black, Thickness[0.0065]},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],FontSize -> 14]13}]

Plot [{I32%10~10%5, I31%0.85,
100* (Evaluate [E3 [z]*Conjugate[E3 [z]] - 0.02 /. %1)}, {z, 0, 0.04},
PlotStyle -> {Black, Black, Black, Thickness[0.0065]%},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],FontSize -> 14]}]

CODIGOS PARA GRAFICAR LOS TRES CASOS DE PROPAGACION CON
TOLERANCIA +10 %

Plot [{I32%10~10, I31%0.045,
750% (Evaluate [E3 [z]*Conjugate[E3[z]] - 0.02 /. %1),
0.8%750* (Evaluate [E3[z] *Conjugate [E3[z]] - 0.02 /. %1),
1.2x750* (Evaluate [E3[z] *Conjugate[E3 [z]] - 0.02 /. %)}, {z, O,
0.04}, PlotRange -> Full, ColorFunction -> {Black, Black, Black},
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PlotStyle -> {Black, Black, Black, Dashed, Dashed},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],
Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"], FontSize -> 14]}]

Plot [{I32*10~10, I31*0.045,

3800* (Evaluate[E3 [z]*Conjugate[E3[z]] - 0.02 /. %1),

0.9%3800* (Evaluate [E3[z] *Conjugate[E3[z]] - 0.02 /. %1),

1.1%3800* (Evaluate [E3[z] *Conjugate [E3 [z]] - 0.02 /. %1)}, {z, O,

0.04}, PlotRange -> Full, ColorFunction -> {Black, Black, Black},
PlotStyle -> {Black, Black, Black, Dashed, Dashed},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],

Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"], FontSize -> 14]}]

Plot [{I32%10710%0.7, I31%0.02,

1400* (Evaluate [E3 [z]*Conjugate[E3[z]] - 0.02 /. %1),

0.9%1400* (Evaluate [E3[z] *Conjugate [E3[z]] - 0.02 /. %]1),
1.1%1400* (Evaluate [E3[z] *Conjugate [E3 [z]] - 0.02 /. %1)}, {z, O,
0.04}, PlotRange -> Full, ColorFunction -> {Black, Black, Black},
PlotStyle -> {Black, Black, Black, Dashed, Dashed},
AxesLabel -> {Style[HoldForm[z "[" cm "]"], FontSize -> 14],

Style[HoldForm["\!\ (\*SubscriptBox [\ (I\), \(3\)I\)"],

FontSize -> 14]}]
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