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Efectos del solvente en la respuestaptica de un sistema de dos niveles
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En este trabajo fueron modelados los efectos del resenamuido sobre las propiedadépticas no lineales absortivas y dispersivas de

un sistema molecular de dos niveles en presencia de campos electetic@goasicos. Los efectos colectivos del reservoénttico son
modelados como una frecuencia dependiente del tiempo, manifestada en el ensanchamiento del nivel superior, de acuerd@m una funci
aleatoria prescrita. Expresiones afieds fueron obtenidas para las susceptibilidades no lineales inducidas y las propogdmass usando
ecuaciones de Blochpticas estaasticas. @lculos nungricos se llevaron a cabo para construir las superficies correspondientes a estas
propiedade$pticas como una fungh de la desintonizagh de frecuencias bombeo-prueba, las relaciones entre los tiempos dedelajaci
longitudinal y transversal, y la concentracimolecular de soluto. Finalmente, se observa una aténmudeiestas respuestgsticas por los

efectos de solvente y la alta intensidad del bombeo.

Descriptores: Procesos estasticos; propiedadédgpticas; ecuaciones de Bloch.

In this work, the thermal reservoir effects over the absorptive and dispersive nonlinear optical properties of a two-level molecular system
in presence of classical electromagnetic fields, were modeled. The collective effects proper of the thermal reservoir are modeled as a time
dependent frequency, whose manifestation is the broadening of the upper level according to a prescribed random function. Using the stochas-
tic optical Bloch equations, analytical expression for the nonlinear induced susceptibilities and absorptive and dispersive optical properties,
were obtained. Numerical calculations were carried out to construct surfaces corresponding to these optical properties as a function of the
pump-probe frequency detuning, relationships between the longitudinal and transversal relaxation times, and molecular concentration of
solute. Finally, we see an attenuation of these optical responses by the solvent effects and the high pump-intensity.

Keywords: Stochastic processes; optical properties; Bloch equations.

PACS: 42.65.An; 33.80.Wz; 78.47.jh

1. Introduccion cos, la generabn de suma o diferencia de frecuencias, y
los procesos de polarizéci a tercer orden, principalmente

Las &cnicas para estudiar los proce$msicos se clasifican la mezcla de cuatro ondas (MCO) [2]. A t&s/de las inter-

en &rminos de diversos criterios. h&xisten écnicas en el accionepticas no lineales se pueden estudiar las respuestas

dominio del tiempo o de las frecuenciaschicas resonantes opticas del medio. Propiedades comarglice de refracéin

0 antiresonantes, y procesos multiéfisicos que dependen vy el coeficiente de absofm son determinantes en el dise

del orden de la respuesta con respecto a los campos aplicafabricacbn de nuevos materialégticos con caractesticas

dos [1,2]. En general, lagtnicapticas difieren entré por  espedicas, por lo tanto, las interaccionégticas no lineales

el tiempo de aplicadin de los campos éttricos. En unimi- representan una fuente de inforn@aciitil en la ciencia y

te, los campos aplicados y lafsg son estacionarios, mientras la tecnoloda [5]. Estas propiedades no lineales en sistemas

gue en el caso opuesto los campos aplicados son pulsos mmpleculares con distintos enfoques éécalos, han sido ob-

breves. En principio, los observables medidos en el dominifeto de estudio por distintos autores [6-19]ofieamente, los

del tiempo y de la frecuencia se pueden relacionar &s$rav fendbmenos no lineales se estudian en un esquema perturbati-

de la transformada de Fourier. Por otra parte, las medicionas bajo el formalismo de la matriz densidad, la cual obede-

Opticas frecuentemente se llevan a cabo en medios resonare la ecuadin de Liouville. Si, adicionalmente, se conside-

tes, donde un campo o la combinatide las frecuencias de ran los €rminos de relajabn asociados al proceso, entonces

los campos son iguales a la frecuencia cargsttea del sis- se derivan las ecuacionégpticas de Bloch convencionales

tema. Talesécnicas resonantes son sensibles a procesos gEOBC), que son alogas a las ecuaciones magoas de

relajacbn en el material, incluyendo emisi esporéinea y  Bloch. A trawes de las poblaciones y coherencias inherentes

adenas proveen una prueba directa de autoestadosi@ispeca las EOBC se estudia la dimica del sistema expuesto a la

cos [3,4]. Con relaéin a la variedad de procesos multidot-  radiacbn de alta intensidad. Para el casasisimple, un sis-

cos, resaltan: la generaci de segundos y terceros ami
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tema de dos niveles elettiicos, se deducen tres ecuaciones
fundamentales las cuales consideran la frecuencia natural d
Bohr como la frecuencia de trangiai entre los dos estados
vibracionales. Sin embargo, con estas ecuaciones éetear
determinista no se puede estudiar la inte@tae un sis- Campos
tema molecular en un Ba €rmico, el cual se asume que
induce una estocasticidad en el medioi,Amra considerar
tales efectos es preciso modificar las EOBC, en el sentido
de incluir dentro de las mismas I@&rmminos que dan cuenta
del solvente, con esto las EOBC se convierten en las ecua
ciones de Bloctopticas estaasticas (EBOE). Adjiel ensan-
chamiento entre los niveles elgmticos es aleatorio de modo
que la frecuencia natural de transicientre los estados se
convierte en una funén estoastica [20].

Solvente

FIGURA 1. Modelo de interacéin solvente-soluto-campo electro-
magrético.

trabajo consideramos la interaguientre el campo de radia-
2. Consideraciones téricas cion y el sistemapticamente activo de acuerdo a la apro-
ximacion dipolar ebctrica, y no tomamos en cuenta los mo-
Para este estudio hemos considerado un sistema de dos mientos dipolares permanentes de los estadasnd|b), por
veles sin detalles de su estructura vibro-rotacional, interado que restringimos nuestro desarrollo dentro de la aproxima-
tuando simufineamente con un reservorigrmico y cam-  cion de la onda rotante. La soloai de las ecuaciones de la
pos electromagiticos casicos de acuerdo a kadnica espec- maitriz densidad a las frecuencias de igseison resueltas de
trosdpica de mezcla de cuatro ondas. Para ello, mostramdserma directa en el espacio de frecuencias y no en el dominio
la Fig. 1, donde se &ala el soluto inmerso en un solven- del tiempo. Como nos interesa lafisé generada de mezcla
te e interactuando con los campos electrongééigns. Nota-  de cuatro ondas a la frecuencig = 2w; — w9, dondew; es
mos aderas que este solvente es transparente a la radiaci la frecuencia del haz fuerte de bombeo, mientras.gues la
No adjudicamos una estructura particular al solvente o refrecuencia del haz de prueba de intensidalildnuestras ex-
servorio érmico, sino que damos cuenta de su presencia pgresiones de componentes de Fourier se calmul@nto para
el efecto que tiene en el corrimiento de la frecuencia motas coherencias como para la diferencia de poblaciones entre
lecular a una frecuencia dependiente del tiempo de acuerdos dos estados. Por tanto, tenemos el siguiente conjunto de
a&(t) = wo + o(t), donde la fundn o(t) contiene toda la  ecuaciones acopladas:
informacibn del proceso estastico para la interaaden no ra-
diativa. Dsppa(ws) = i1 pp(A) +iQspf5 3)
Hacemos uso dela me}tr!z der)S|da_1d para repre\f;en'tar el ST (A)pp(A) = 200} ppa(ws) + 200 ppa(wi)
tado del sistema y la ecu&ci de Liouville para su diémmica

temporal, la cual expresamos de la forma: = 260 ppa(—w2) — 23 pap(—w1) (4)
p(t) = Ag(t)p(t) +R (1) Dipya(w1) = inPdDCQ Dipap(—w1) = *iQTP%C )
% Py -k de
donde la matriz radiatival¢ (¢) y el ttermino de relajaéin R Dzpap(—w2) = —ikipp(A) = il ©)
estn gobernados por: D, = il§ — (w1 + nA)] + 1/T5 coNA = w; — we, CON-
siderando los valores = 0, 1, -1 para los haces de bom-
Pba beo, s@al de MCO y prueba, respectivamente, definiendo
p) =1 pPab |; adends D_; = D,. Consideramo$) = [, E(t)/h co-
PD mo el paametro de acoplamiento radiativo, mientras que
—& 0 i0 I'A) = 1/Ty —iA. En las Ecs. (3-6) hemos considerado
Ag(t) = 0 —& - | un desarrollo perturbativo en las amplitudes de los campos,
2% —2iQ) —1/T} restringiendo los hacestiles de prueba y Bal, al primer
orden, mientras que el haz de alta intensidad es tratado a to-
0 dos losbrdenespy, (w;) ¥ pp(A) presentan las componen-
R= 0 (2)  tesde Fourier de las coherencias y diferencias de poblaciones
p(gq) /Ty oscilantes a las frecuenciagy A, respectivamente. La com-

ponente dc de la diferencia de poblacioneé dsida por:
& =i&(t) + 1/T, Ty y T, definen los tiempos de relajaci

longitudinal y transversal, asociados con los tiempos para al- 4. |D1 2T © g 2

T L. . = onde S = |Qq|"ThT: 7
canzar la distribuéin de equilibrio cagnica y de @rdida de b |D1|2T3 +48"P (T ()
la coherencia inducida en el medio, respectivamente. En este
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S es la saturabin que provoca el haz fuerte de bombeoresonancia del sistema de dos estados, es necesario prome-
en el sistema de dos estados. Desacoplando el conjunto d&ar sobre la realizaén de la variable aleatorig(t) en las

Ecs. (3-6) nos queda: Ecs. (8-10), lo cual corresponde de forma directa sobre las
o resonanciadz, 1 y sobre las funciones,, _,,. Por tanto,
Pralwr) = [@77] (8)  setiene:
I C A *
Pra(wz) = [‘I’g '+ ‘bé )]Q2 + (I’g )Q%Q?, 9 P(w1) = X7V E(w1) + xi E(w1), (13)
I c A %
pralws) = [ + 87105 + 2V050;  (10) Plws) = x5 B(wn) + 0 + 6} B(wn)
donde hemos definido: + X3 E(w1) E(w) E* (—w3) (14)
i pdc _ SV (I) (@)
ol :ZgiD’ paravalores de k 1,2,3, (11a) Plws) =x3" E(ws) +{x3 " + x5~ }E(ws)
k
21|60 | + x5 E(wn) E(w1) B (—w2) (15)
(I)C = < ! L Yk, — > pdcv
Dy(Vidgo 4+ Vidg3) H)re X,(f) representa la componente incoherente, definida de forma
k=23 (11b) equivalente para los tres haces considerados:
. . 2 dc
o = (_ 2i(v1,-30k,2 + 71,251@,3)) de. = il ppa*N <PD > k=1,2,3. (16)
Dy, (U5dk,2 + ¥10k 3) l h Dy /¢
k=23 (11c)

Las componentes coherente%c) de las susceptibilida-

con des no lineales para los campos de prueba y tlalseshn
dada por:
. (2/Te) + il o
e DnD;‘n X](CC) — _27’|'u;:;‘ N

En las expresiones anterioresialmos las contribucio- de
nes incoherentes (1), coherente (C) y de acoplamiento (A) X < ~ PD 7k7_1> |E(w)|?,
a las componentes de Fourier oscilantes a las frecuencias Dy (¥10k,2 + ¥10y,3) 3
correspondientes. La primera de ellasaestociada a la re- k=23 (17)
duccbn de la pobladn relativa en los estadds) y |b) como
consecuencia de la saturacidel bombeo; la segunda contri- Las componentes de acoplamiento de las susceptibilida-
bucion esh asociada a la interferencia entre los haddsi-d des, vienen expresadas de la forma:
les y fuertes, dada la osciléci de pobladn a la frecuencia
A, mientras que laltima contribucdbn se refiere al proce- (4) _ 2iptpa|* N
so de acoplamiento de los haces de bombediglsermando ke h?
una red de difrac6in que dispersa el haz de bombeo, gene- pls
rando asfotones de frecuencia,, Ec. (9), mientras que en X <D (U 0r2 + U1ons)
el caso de la Ec. (10), el proceso contempla el acoplamiento FAE1%2 1%3 3
del haz de bombeo con la red de difr@etentre los haces de k=23, (18)
bombeo y prueba, que genera fotones a la frecuencia

Conociendo las distintas componentes de Fourier que 08T (A) + 2|94 |?y3,_2. Hemos incorporadq®V (wy) en
cilan a las frecuencias de inésw,, wo y w3, evaluamos las cada una de las componentes de polar@agiara incluir la
distintas componentes de Fourier de la polarizadocal no  presencia al solvente. Dada las dificultades que tiene la eva-
lineal inducida en la aproxima tensorial, de acuerdo a la luacibn de cada uno de los promedios e&siizos en las dis-
siguiente expreén: tintas componentes de las susceptibilidad, consideraéiis v

da la condiddbn donde los haces de bombeo y prueba tienen
P(w; +nA) = N<<pba(w1 + nA)>v(w0)Nab> (12) frecuencia$pticas similares, esto es, haciengo~ ws, co-
o nocida como la condiodn relativa asociada al aimo del

N es la concentrach de mokculas del soluto activo a efecto de las pulsaciones de poblaciones [22], la cual genera
la radiacon; los promedios externos denotan un prome-equivalencia en todas las resonandas,+1 = D¢. Consi-
dio sobre todas las posibles orientaciones moleculares dderando la condiéin indicada, y suponiendo validez del teo-
sistema de dos niveles, mientras que el promedio interema del imite central [20], dondé¢(¢)) = wo, €s posible
no recae sobre la distriburi de frecuencias moleculares demostrar quel; ~ 1/73, y por tanto \alida la reladdn
v(wo) = L(wp),g(wo) [21]. Dado el caacter estoastico X = 45/|D¢|*T5 + 1 en casosipicos de colorantes oagi-
del proceso provocado por el solvente en la frecuencia deos.

Vi, —1(71,—30k,2 + 71,—25k,3)>
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A partir de esto, y considerando un desarrollo en serie de (A, = Re(A(°)>5 +ilm(A©), (24)
la componente dc de la diferencia de poblaciones, y luego
de algunas manipulaciones algebraicas, encontramos que las (0)
Susceptibilidades incoherentes (bombeo, pruebaigl ste Re(4 U1()02(Ar — z)dx (242)
MCO) cumplen con:
(1) - (k) , Im(A©), / V1 (2)93(A; — x)dz  (24b)
X5 =C1 > MefAW)e, j=1,23
k=0
AR — L ) definiendo:
De|De|?*’
. O1(x) = [¢? +o2] 7,
on  ima* N - -
b h ’ V2(Ar —2) = [(1/T7)" + (Ar —2)7] 7,
/48\"F D5(Ay — 2) = —(A1 — 2)02(A; — 2),
A = (=1)F (Ti> (19) 3(A1 — ) (A1 —2)02(Ar — )
2

xr=&—wyy A1 = w; — wg Aplicando el teorema de con-

Para lasusceptibilidades coherentes tiene: volucion, tenemos finalmente:

) = 0y S MM (BN B, m=2.3 Re(A) = or ¥ /T, ., (25)
=y MM(BP)e|E(wr)]?, m=2, V2R(A2 1 (07, + 1/To)?)
k=0
A
1 ImA©), = L . (26)
Bf = —— 3 2
D[ D0 V2r(A + (01, +1/T2)%)
2i|ppa|*N (2T S0 oy, es la varianza de la distribuei. Tenemos entonces com-
Cp =~ B3 T, Pp > (20) pletamente definidas las distintas componentes de polariza-

cion inducida a las frecuencias de iftgrrestandanicamen-

siendo \alida la reladdn: (B*)), = (A*+D),. Finaimente,
las susceptibilidades de acoplamientog&estadas por:

M
XA =, 2:)\,€<B(k)>57

k=0

n=23. (21)

Considerando un perfil lorentziano,

1o =1 (vi=op)

para la evaluadn de los valores promedios, y consideran-

componentes incoherentes, tenemos las siguientes relaciones

te el estudio de la convergencia de los&itinos a conside-
rar.

3. Propiedadesopticas no lineales

Hasta ahora notamos como se induce la polardrano li-

neal en un punto de la muestra. En lo sucesivo, abordamos el
problema de propagdmi de los campos electromagiitos a

lo largo del camindptico del material. Usando la ecuagi

de Maxwell:

2 ot? ot?

do que todos los promedios refieren el conocimiento de las 2 ;. 1) — 1 (52E(7” t)) _ (32P(7“ t)) 27)
2 '

recurrentes:

Considerando la aproximagi de la envolvente sua-
ve [23], obtenemos el siguiente conjunto de ecuaciones para
la propagadn de los campos a lo largo del camibyatico z:

0
X [T2R9<A("_1)>5 - Re<A("‘”>s} (22 dE(wy, 2 -
I(A(1/T) % = —afwr, 2)B(w1, 2), (28)
Ty 0 _
mA) = -2 SRR @) N
d(A1) B2 a(n, ), )
De la relacbn anterior observamos la relénientre las dis- ~ . .
tintas susceptibilidades, y de la rel@agirecurrente notamos +U(ws, ) B (w3, 2) exp(idkz2),  (29)
que $lo requerimos del conocimiento de la susceptibilidad  g£ (w,, 2) .
incoherente del &s bajo orden. Para resolver los promedios  — 7 = —o(ws, 2)E(ws, 2)
anteriores, separamos en partes real e imaginarérrairto . )
de orden cero: + U(ws, 2) E* (—wa, z) exp(iAk,z).  (30)

Rev. Mex. Fis62(2016) 10-19
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1x1013 5%1012

0
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44

FIGURA 2. Propiedade$pticas como medida de la Susceptibili- FIGURA 3. Susceptibilidad coherentzéc), del sistema interac-

dad incoherente{"’ del sistema interactuando con el reservorio tyando con el reservori@tmico. a) Parte real b) Parte imaginaria.
térmico. a)indice de refracéin b) Coeficiente de absoéai.

~ Enestaformuladin hemos definida(wy, z) como el co- Es necesario destacar que la dependencia en z tanto del
eficiente de absoren no lineal a la frecuencia,,, dado por:  qeficiente de absofm como delindice de refracéin pro-

2wy viene de la dependencia en z que tiene el haz fuerte de bom-
7)Im)(eff(wk, z), k=1,2,3 (31) beode acuerdo a la Ec. (28), la cuakesttalmente desaco-

olwr,2) = (Wi, 2)c
Wk plada de las Ecs. (29 y 30).

La susceptibilidadc.r est dada por:

Xeff(Wk, 2) = x,ﬂ”+(6k,2+6k,3)x,ic)], 4. Resultados

k=1,2,3 (32) 41 Efectos del reservorioérmico

n(wg, z) es elindice de refracéin no lineal dado por: ) ) o )
Se obtuvieron las propiedadésgticas no lineales para los

1wk, 2) = [? + 47Rexef(wi z)]1/2 campos de bombeo, prueba yfiaede MCO consideran-
' 0 ' ’ do variaciones de: a) magnitud del campo de boribeo
no = [1 + 4rRexSY (wy, 2)]*/2. (33) E; <120 erg!/2cm?/2, b) factor de desintonizamn del haz

de bombeo-1 x 103 < A; < 1.1 x 10'3 s71, ¢) tiem-
Por otra parte, los factores de acoplamientarestados pos de relajaén7; = T» = 1.1 x 10712 s, con tres valo-
por: res de la varianza lorentziama, = 77 ', 1.577 %, 2(T, )
. s™1, y tres concentracionel = (0.8,0.9,1.0) x 10-6M.
2imw; x(-A)E(m)(EM), j=2,3. (34) En esta secon, los res_qltad_os asociados al sistemainterac—
n(wj, z)c™ tuando con el reservori@tmico corresponden ay, = T L
) N = 10~°M. Las Figs. 2a y 2b muestran las curvas de las
_ En las Ecs. (28-30) hemos consideradopopiedadespticas asociados ahdice de refracéin y co-
E(wj,2) = (Eo;/2) exp(iy) como la envolvente del cam- gficiente de absorsi, respectivamente, como medida de la
po. Finalmente, la componentedel vector de propagamm  gysceptibilidad incoherente en fuaoidel factor de desinto-

U(wj,2z) =

“mismatch” es definido como: nizacbn y de la intensidad del campo. Alogamente, en las
Figs. 3a y 3b se muestran las respuestas no lineales para la
Ak, = w[2m — (n2 + n3) cos ¢l /c. (35) parte real e imaginaria de la susceptibilidad coherente de la

Rev. Mex. Fis62(2016) 10-19
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FIGURA 4. Propiedade$pticas del sistema interactuando con el
reservorio érmico paravs. a) Indice de refracénn(ws) b) Coefi-

- . FIGURA 5. Propiedades$pticas del sistema en ausencia del reser-
ciente de absoréh a(ws).

vorio térmico paravs. a)indice de refracéinn(ws) b) Coeficiente
de absordn a(ws).

seial de MCO. En las Figs. 2 y 3 se muestran las respues-

tasopticas de la malaquita verde interactuando con un campo

electrico y con la MCO considerando ejgitamente el efec- depende principalmente de la parte real e imaginaria de la

to estoéastico del solvente. susceptibilidad incoherente, y no de las constantes asocia-

das alindice de refracéin, ni al coeficiente de absobaci.

Puede apreciarse en las Figs. 2'y 3 que las partes real @ hecho, para la 8al de MCO la susceptibilidad incohe-

la susceptibilidad incoherente y coherente, son andisioas  rente tiene un orden de magnitud mayor a la susceptibilidad

con respecto al eje definido pdr; = 0, mientras que para coherente. A modo de comparagj en la Fig. 5 se presen-

las susceptibilidades incoherente y coherente, la parte imgan las respuestas para las propiedagiisas no lineales del

ginaria es sirtrica con respecto A; = 0, presentando su  sistema de estudio, malaquita verde, en ausencia del reservo-

maximo de resonancia alrededor de ese punto. rio termico. Bajo las mismas condiciones experimentales, se

. . muestran las curvas deldice de refracéin y coeficiente de

Para la susceptibilidad incoherente, tanto las partes rea . . . o
X S ; - absorcdn oscilando a la frecuencia de ldiséde MCO.

como imaginaria no presentan mayor dependencia de la in-

tensidad de campo aplicado, existe, sin embargo, para la parte ) ] ] )

imaginaria un cierto grado de disminaniy ensanchamiento E_n la F|g,. 5.56 obser\{a el mismo perfl! obtenido para las

del pico para intensidades elevadas de camiatrito. Para  Propiedadespticas del sistema que interaatcon el bao

la susceptibilidad coherenté existe una fuerte dependen- €rmico (Fig. 4). Sin embargo, se aprecia que akimo de

cia de ambas partes (real e imaginaria) de la intensidad d& intensidad del coeficiente de absorcobtenido para el sis-

campo aplicado en todo el rango estudiado. Las propiedadé@ma aislado (a ambas frecuencias) es, aproximadamente, un

opticas no lineales, tales comdietlice de refracéiny el co- ~ orden de magnitud mayor que para el sistema inmerso en el

eficiente de absorg, oscilando a la frecuencia de ldige P10 ®rmico. AS mismo, la intensidad dehdice de refrac-

de MCO, pueden verse en la Fig. 4, donde se incluyen lo§iOn s mayor aun cua_ndo la dlfer_enC|a entre légimos de

efectos del solvente. las curvas en presencia y ausencia del solvente, es del orden

de 1.0 x 1072, La presencia del solvente desde el esquema

En esta figura, puede observarse que se mantienen las tgrerturbativo planteado origina un procesoatmco, al cual

dencias de la Fig. 2; esto ocurre porque la contritnugire-  se le asocia un mecanismo de relaacdisipativo que de-

dominante deindice de refracéin y coeficiente de absotri  termina el retorno del sistema al equilibrio. Generalmente,
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a) n(es) a) m(es)
3 1.
1.335¢
1.333
1.3252
13311\ 2 c b
b c
: : ' = . 4 1013 1012 o2 o 4
—1x108 —5x102 5%1012 1x1013 1 —-1x10 —-5x10% 5%10% 1x10
alws)
b) alws) b)
—» a
400
b
0t c
p B > 4
, : : L4 -1x10% —5x10!2 5%1012  1x10!13
—1x1013  —5x1012 5%102  1x1013

FIGURA 7. a) indice de refracéin n(ws) b) coeficiente de absor-
cibn a(ws), en ausencia del reservoriermico:a = 20; a = 60;

. = /2 /2
FIGURA 6. a) Indice de refracdin n(ws) b) coeficiente de absor- ¢ =100 erg"* om**,

cion a(ws), en presencia del reservorierimico:a = 20; b = 60;

c = 100 erg/? cm(3/2),

4.2. Dependencia de las propiedadéspticas no lineales
con la magnitud del campo ekctrico en presencia 'y

la enerda total que emite el sistema al recuperar su posici . .
da q P b ausencia del b&o térmico

de equilibrio es menor a la engéagjue absorbe, y estittima

es proporcional a la intensidad de las respudgpéisas, por . . - . , .
brop P P Bajo las mismas condiciones consideradas en la Geei-

tanto, los naximos de intensidad para el coeficiente de absor:_: : .
D T .. terior, en las Figs. 6 y 7 se observa la dependencia de las
cion eindice de refracéin disminuyen en comparaci con

el sistema aislado. La atenuaridel coeficiente de absobci propiedadespticas,indice de refracan y coeficiente de ab-

o . : sorcbn, con la magnitud del campo aplicado en presencia
para la sBal de MCO (ascomo para la frecuencia del cam- 9 PO ap P y

X : alusencia del efecto del reservoorhico. Para ello se fijaron
po de bombeo) con respecto al incremento de la amplitud def\res valores del campo, estos son 20, 60, 100/&cg?/2

campo ekctrico incidente, es debida a los efectos de satu- En las fi teri b |

racion determinados por el ganetros. Al suministrar nas 1 nloallg ;gzrai 3” ?{lorle,s ds_e Od ser\;a que, psz €l rango

enerda al sistema, se promueve la excitacile la poblaéin ~ —* * = 41585, eIndice de retracan, a direren-
gcia del coeficiente de absobai, es proporcional a la magni-

desde el nivel fundamental hacia el nivel superior, sin emba . . :

go, cuando el sistema alcanza el equilibrio la absordis- tgd del campo apllcado_, mdc_apend@ntemente de su frecuen-
minuye, esto debido al efecto saturativo del sistema. Si bierga_de,osc.llacan 0 de, si el S'Stema interdizt con el reser-

las partes real e imaginaria de la susceptibilidad dependen dgprio termico 0 no. Aspues, se incrementan las respuestas

término incoherente, que oscila a la frecuencia del campo qapticas conforme aumenta la magnitud del campo, con dife-

. , -3 4 .
bombeo, y delé&rmino coherente, que oscila a la frecuencia €"¢'as entreisdel orden de x 10°. Esta dependencia se

ws, la contribucbn del campo de bombeo con respecto a Iarelamona con el efectoptico Kerr (existencia de ddadices

sehal de MCO es mayor, por ello los efectos de satéraci de reffacomrJ diferentes), y se aprecia mejor en Ia, sgwente
g.ffuaoon, aréloga a la Ec. (33), la cual muestra quérglice

se imponen en las tendencias observadas. Para ilustrar me fracd ional al drado de | itud del
estos efectos, en la siguiente séocse muestran las varia- € refracoon es proporcional al cuadrado de fa magnitud de
campo aplicado:

ciones de las propiedadégticas no lineales para el campo
de bombeo y la §&al de MCO, respecto a valores fijos de la ~ 0
magnitud del campo incidente, en presencia y ausencia del = 1o + 272 | E(wr)[%,
solvente.

k=23 (36)
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donder; es una constanteptica denominada segundo orden  j) n(es)
delindice de refracéin, relacionada con la susceptibilidad a

, 5t
traves de:

(@)
= TR g3 (37)
Mo
En general, todos los materiales presentan el efgutio
co Kerr, aun cuando en muchos casos no es medible (par:
el colorante malaquita verde se ha reportado que la no li-
nealidad delindice de refracén de segundo orden es de 1.331
—2.84 x 10~ [24]). La posibilidad de presentar este efec- . . L L4
to bptico depende de la anisotiapdel material en la so- —1x102  —5x10% 5x1012  1x10%
lucibn guimica, es decir, de la orientéei de las maculas b)
en el espacio. Por otra parte, el incremento idelice de
refraccbn es afectado por la condici de “perfect phase-
matching” Ak = 0. Esta es ditil de obtener porque i@
para los materiales con poca dispérsen el ranga; aws,
(espetficamentew; < ws < ws), muestran un efecto co-
nocido como disper8n normal en cuyo caso, @hdice de
refraccbn aumenta en fungn de la frecuencia. Generalmen-
te, esta condiéin no se cumple, por tanto lafsd de MCO
generada no mantiene una refatide fase fija con respec-
to a la polarizadin no lineal y se deriva una dependencia " . : i
delindice de refracéin con respecto al campo. Para el rango —1x102 —5x1012 5%1012 1710”"1
de frecuencias de@ < A; < 1 x 1013 s71, el efecto de la
magnitud del campo aplicado es distinto al observado en I@ién a(ws), del sistema interactuando con el reservogiertico a
region —1 x 101 < A <0 s~!. Se observa que éhdice distintas C(;ncentracione\é: a=0.8b=009c=1.0x10"%M.
de refracadn disminuye a medida que se incrementan tanto
la intensidad del campo como el factor de desinton@aci
Para estas condiciones se imponen los efectos saturativos, Ips = 7, = 1.1 x 1072 s y para variaciones del factor de
cuales dependen de la potencia de @as@ una frecuencia desintonizadn del campo de bombee,1 x 1013 < A; <
determinada y de los tiempos de relajaciComo se ha ob- 1 x 1013 s 1.
servado, el efecto del solvente sobre las respuégttsas En general, puede observarse que las respuéptass
no lineales hace que sus intensidades decrezcan con respegijineales son proporcionales a la concentiade la solu-
a las mismas, en reldni al sistema aislado, por tanto en o cjgn gqumica. Con respecto ahdice de refracéin, esta de-
sucesivo, se mostram las dependencias de las propiedadegendencia es debida al medio de propaague depende de

Opticas con respecto a los distintosgraetros experimenta- |5 refraccon del solvente y del soluto, en este modelo, agua
les como: concentramn qumica de la soludn, relacon de  y majaquita verde,

tiempos de relajadn y varianza de la distribuin de proba-
bilidad, $lo para el sistema que interéatcon el reservorio
térmico.

1.333

C

FIGURA 8. a) indice de refracéin n(ws) b) coeficiente de absor-

respectivamente. Ascuanto nas concentrada ésta so-
lucion de malaquita verde, mayor aezlindice de refracéin
de la misma. Referente al coeficiente de absorgdor defi-
nicion, esh relacionado con la concentraniqumica. En la
Ec. (31) se establece que el coeficiente de abmo®Es pro-
porcional a la susceptibilidadgsta a su vez es proporcional
a la concentradin; por tanto el coeficiente de absanmivaia
linealmente con la concentraci de la soludin qumica. Por
tanto se observan las tendencias mostradas en la Fig. 8.

4.3. Dependencia de las propiedaddspticas no lineales
de la séial de MCO con la concentracén de la solu-
cion quimica en presencia del b&o térmico

Para evaluar el efecto de la concentbacde la soluén
guimica en las propiedaddspticas no lineales, a continua-
cion se exhiben las curvas paraimdlice de refracéin y co-
eficiente de absoron de la sial de MCO del sistema que 4.4. Dependencia de las propiedaddmticas no lineales
interactia con el reservoricetmico. Tales curvas de intensi- de la séial de MCO con los tiempos de relajadn en

dad se muestran en la Fig. 8. iAdle observan las respuestas presencia y ausencia del bi@o térmico

Opticas asociadas a tres valores de concelmagqimica de

la solucbn de malaquita verdey = 0.8,0.9,1.0 x 1076 M; Si bien cada sistema molecular tiene sus tiempos de relaja-
para un valor constante de la magnitud del campo incidencidon caractdsticos, la mayda de las mdculas orgnicas

te, de 20 er/2cm?/2, una reladdin de tiempos de relajam  tienen tiempos de relajami del ordeni0—'2 s [22], de ali la

Rev. Mex. Fis62(2016) 10-19



18 J.L. PAZ, M. IZQUIERDO, L.G. RODRGUEZ, AND C. COSTA-VERA

a) n(es) a) n(ws)

" 1 1 A -_11 = 2
-1x1018  -5x10"2 Y 5x102 1x1083 —1x108® —5x10™2
b) b)

13 A2 Y 134 e 1012 012 o3 4
-1x10 -5x10°* 5x10° 1x10 -1x10 -5%x10°< 5x10%~ 1x10
FIGURA 9. @) indice de refracdin(ws) b) coeficiente de absor- FIGURA 10. a) indice de refracéin n(ws) b) Coeficiente de ab-
cibn a(ws), del sistema interactuando con el reservogonico: sorchn a(ws): a = op = 10Ty 's™' b = 15Ty 's™h
a=T =T, = 1.0x1072s;b =T, = 1.0x 107! s, c=2.0T7 s paraly = 1.1 x 1072 s.
T, = 1.0 x 1072 s;¢ = 2077 = 1.0 x 1072 s,

T, =10x10""s.

_ ) ) ) ) 4.5, Dependencia de las propiedaddspticas no lineales
importancia de evaluar la magnitud y refatientre los tiem- de la séal de MCO con la varianza de la distribu-
pos de relajaéin, longitudinal y transversal, en las propie- cién lorentziana

dadesopticas no lineales. En este sentido, en la Fig. 9 se

presenta eindice de refracéin y el coeficiente de absor- Para evaluar el efecto de la varianza de la distrimubdrent-
cion para distintas relaciones de tiempos de relajack)  ziana, la cual se @spara resolver los promedios esisticos
T, = T, = 1.0 x 107125, b)T7 = 1.0 x 107 s,  del sistema molecular inmerso en el reservogioriico, se
T, = 10 x 1072 syc)Ty = 10 x 1072 s, calcularon las propiedadépticas no linealesindice de re-
T, = 1.0 x 107! s, En este caso, se consideraron los sifraccion y coeficiente de absotui-, para distintos valores de
guientes pa@metros: variaciones del factor de desintonizada varianzago;, = 7;', 1.8y, 277" s~'. En la Fig. 10
cion del campo de bombee,1 x 1013 < A; < 1x10%s™!,  se muestran tales propiedades, obtenidas bajo las siguientes

una concentrabin gumica, N = 1.0 x 1075 M, para  condiciones: variaciones del factor de desintonizadel haz
un valor constante de la magnitud del campo incidente, dee bombeo-1 x 10'3 < A; < 1 x 10'3 s, para una re-
20 erd/?cmP/2, con una varianza lorentziang = T, ! lacion de tiempos de relajam 7, = 7, = 1.1 x 10712 s,

Con respecto aindice de refracéin, la Fig. 9a mues- unaconcentrabn N = 1.0 x 10~5M/, con una magnitud del
tra que la intensidad de la respuespdica se incrementa en campo ekctrico incidente de 20 efgcm?/2.
términos de la relabn T'1/7T, dada porl}, = To < T} = Puede notarse que, parairtlice de refracéin y el coe-
10Ty < Ty = 0.175. Sin embargo, para el coeficiente de ficiente de absoron, a medida que se incrementa la varian-
absorobn, la intensidad aumenta en distinto orden, esto ega de la distribué@n se ateta la intensidad de la respuesta.
T, =T, < Ty = 01Ty, < Ty = 107T,. Dada la depen- Esta dependencia es debida a la dispersie las variables
dencia de la varianza con el tiempo de rel@adbngitudinal  alrededor del valor promedio, es decir, conforme aumenta la
o = Ty ', para ambas propiedades, la menor intensidad seesviacbn eséndar de la distribudh, se acrecienta el ensan-
presenta cuando las magnitudes de los tiempos de réajacichamiento de la curva, lo que a su vez incide sobresadimo
son iguales. Para las otras dos relaciones de tiempo, el efeale intensidad, haciendo qéste decrezca. Particularmente
sobre las propiedadépticas es distinto, esto porque en el en este trabajo se consideraron tres valores para la désviaci
indice de refracéin la dependencia dB, es mayor que en el estndar, de (0.9, 1.16, 1.34)10° s~!, los cuales son cohe-
coeficiente de absokm. rentes con datos experimentales de procesos dominados por
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colisiones, espéficamente para la interad@ri de moéculas cas. El efecto de la intensidad del campecgiico inciden-
organicas, como la malaquita verde, con laaeale los cam- te sobre el coeficiente de absamiprodujo una atenudmi

pos aplicados (cuyos sistemas tienen tiempos de redajaci del mismo, independientemente de la frecuencia de sintoni-
conocidos [22]). zacbn del campo. Eindice de refracéin, a diferencia del co-
eficiente de absorgin, en un intervalo de frecuencias dados,
mostib un incremento de la respuesta conforme al incremento
de la intensidad del campoéelrico asociado al efecfupti-

5. Comentarios finales

El modelo presentado ha permitido el estudio de los efecco Kerr. Considerando los distintos paretros experimenta-
tos del solvente sobre la propiedadgsicas tanto absortivas €S, se€ obsevque las propiedadespticas no lineales, son
como dispersivas de un sistema molecular de dos niveles, hatoporcionales a la concentranide la soluén gumica e
ciendo uso de la espectros(w)pje mezcla de cuatro ondas inversamente proporcionales a la varianza de la distidlouci
degenerada. Observamos émitinos generales, la sensibili- lorentziana.

dad de tales propiedades con rebaca paametros como la
concentradn qumica, tiempos de relajamn, saturadin del
bombeo, varianza de la distriboci de probabilidades. Es ne- Agradecimientos
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