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Se considera un medio no lineal bombeado por un laser de frecuenciaj?; ‘cuasi-reso-
nante con una transiciéon de dos fotones en el que se genera radiacién coherente de fre-
cuencia Y, por dispersion Hiper-Raman estimulada. Mediante el analisis semiclasico de la
dinamica de un sistema atémico de cuatro niveles se discute la generacion de la suma y di-
ferencia de frecuencias 2 y; + 72 por mezcla de cuatro ondas. Se estudia la propagacion
de ondas en el medio en el estado estacionario teniendo en cuenta desajustes de fase y se
realiza una comparacion cualitativa con resultados experimentales en Cd.

Se muestra que la generacion de la suma puede ser un proceso mas eficiente que la
generacion de la diferencia en caso de existir ajuste de fase perfecto. Para lograr este ajus-
te de fase debe considerarse la variacién del indice de refraccion del medio en la regién de

saturacion del campo Hiper-Raman.

| Introduccion

Hasta hace pocas décadas la mayoria de los
efectos Opticos observables podian atribuirse a pro-
cesos de interaecién materia-radiacion que a nivel
microscopico involucran la emisién o absorcion de
un sélo fotén por un dtomo o un electron. Tal es el
origen de fendémenos como la refraccion, dispersion,
absorcidn, el efecto fotoeléctrico, etc., procesos que
son practicamente los Gnicos observables con fuen-
tes incoherentes, debido a que el flujo de fotones
no es suficiente para que sea apreciable la probabi-
lidad de que mds de un foton incida sobre un ato-
mo durante el tiempo de interaccion.

* Trabajo ganador del Premio Academia de Ciencias del Tercer
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La absorcion simultanea de dos fotones por
un atomo fue predicha por Marie Goppert-Mayer
(1) en 1931 en su tesis de grado sobre teoria de per-
turbaciones de segundo orden. Sin embargo, a las
intensidades de las fuentes de luz disponibles enla
época, el proceso era demasiado poco probable pa-
ra ser observable. Habria que esperar tres décadas,
hasta la aparicion del laser, para observar la gran va-
riedad de procesos multifotonicos que conocemos
hoy.

Con el laser nacioé por consiguiente también
un nuevo campo de la oOptica: la 6ptica no lineal,
que estudia fenomenos caracteristicos de la interac-
cién de la materia con radiacién de alta intensidad.
Su desarrollo ha sido paralelo con la Fisica del La-
ser y ha hecho posible extender cada vez mds el ran-
go espectral cubierto por radiacién coherente. En
el mismo afio en que Maiman (2) pusiera en funcio-
namiento el laser de Rubi, Franken et al.(3), dobla-
ron su frecuencia en un cristal de cuarzo. Su traba-
jo motivo durante una década la bisqueda de cris-



568 REV, ACAD. COLOMB. CIENC.: VOL. XVII, NUMERO 66 — MAYOQ DE 1990

tales adecuados para incrementar la eficiencia de la
generacion del segundo armonico, hasta constituir-
la en una técnica estandar.

Los efectos no lineales en gases parecian, en
primera instancia, mucho mais dificiles de observar:
para medios isotrépicos, con simetria de inversién,
efectos de segundo orden son prohibidos dentro de
la aproximacion dipolar no relativista*. A finales
de la década de los sesenta New y Ward (6) obtu-
vieron por primera vez un efecto de tercer orden en
un gas: la generacion del tercer arménico del laser
de rubi en una celda de vapor. Aunque las suscepti-
bilidades no lineales son en general mucho menores
para gases que para liquidos o sélidos, el uso de un
gas como medio no lineal ofrece la posibilidad de
aumentar la intensidad incidente mediante una ma-
yor focalizacion del haz, sin el peligro de rotura
que aqueja a los cristales: ain en caso de descarga
eléctrica, el material no se destruye. Ademads, a di-
ferencia de los cristales, muchos gases son transpa-
rentes en la region espectral del ultravioleta de va-
cio (VUV) A yv=100-200 nm.

La eficiencia de generacion de armonicos (y
de otros fendémenos no lineales) en un medio depen-
de, sin embargo, fuertemente del desajuste de fase
debido a las diferentes velocidades de propagacion
de la frecuencia fundamental y de su arménico. En
cristales birrefringentes el ajuste de fase se logra
con €l rayo exiraordinario. En gases existe la posi-
bilidad de obtener ajuste de fase no colineal me-
diante una focalizacion adecuada del haz inciden-
te*; pero en celdas de vapor el método mas utiliza-
do es el propuesto por Harris y Miles (8), consisten-
te en mezclar el gas activo con un gas que cambia
las propiedades dispersivas del medio a la frecuen-
cia de interés, dencminado “buffer gas”. Para on-
das planas la proporcion de los gases debe ser tal
que el indice de refraccion de la mezcla sea el mis-
mo para la freruencia fundamental y para el arméo-
nico, es decir, tal que el desajuste de fase sea nulo;
para haces focalizados, segiin calculos realizados por
Bjorklund (9}, la generacidn del tercer arménico y
de la suma de frecuencias es posible so6lo si el desa-
juste de fase es negativo**, y su valor optimo de-
pende del grado de focalizacion dei haz.

* Tales efectos han side observados pero su origen no ha sido
claramente establecido. Ninguno de los modelos tedricos pro-
puestos, incluso ¢l mas ampliamente aceptado (4), ha podido
predecir correctamente las dependencias observadas experi-
mentalmente, Para mayor informacion ver (5) y las referen-
cias alli’ citadas.

* Este tipo de ajuste de fase se utiliza actualmente para generar
radiacién en ¢l ultravioleta extremo en jets de Kr, evitando
asi, la fuerte absorcidn que tendria lugar en celdas de va-
por (7).

**  Con la convencion de Bjorklund (9) un desajuste de fasc ne-
gativo sc obtiene cuando el indice de refraccién para la fre-
cuencia fundamental es mayor que para el arménico, lo que
requiere ¢l uso de gases negativamente dispersivos entre la lon-
gitud de onda fundamental y del armoénico.

El trabajo pionero en la busqueda de radia-
cién sintonizable en el VUV y el ultravioleta extre-
mo {XUV),2,,,<100 nm, fue también realizado por
Harris y colaboradores. Mediante generacion de se-
gundo armonico y suma de frecuencias en cristales
obtuvieron a partir de un laser de Nd: YAG, radia-
cion de 355 nm. En una mezcla de gases Cd: Ar, en
proporciones adecuadas para lograr ajuste de fase,
se produjo la suma del doble de la frecuencia de es-
ta radiacion con la frecuencia fundamental (1.06 m)
del liser de Nd: YAG (10). Mediante la generacién
de tercer armonico en mezcla Xe: Ar (11) y en Ar
(12) se obtuvo radiacion VUV sintonizable en pul-
sos de 20 nseg. y con potencia pico de ~ 1W.

Por la misma época Hodgson y colaboradores
(13) introdujeron un nueve método para obtener
radiacion coherente y de gran sintonizabilidad en el
VUYV. En una celda de Sr se enfocaron dos ldseres
de colorante de frecuencias v, y v, . El primero
fue sintonizado en resonancia con una transicion
de dos fotones, y el segundo de medo que 2 Yy 4+ v,
alcanzara la regién de ionizacion. En estas condi-
ciones, la sintonizabilidad de v, determinaladel
campo de frecuencia v, = 2v; + v, generado como
suma de frecuencias por mezcla de cuatro ondas (4-
WSM). Los gases mas utilizados con este proposito
son los gases nobles y los vapores metalicos, que
ofrecen mayor eficiencia cuando v, coincide con
un estado autoionizante embebido en el continuo.

En la actualidad, la mezcla no lineal de fre-
cuencias en gases es un método bien establecido pa-
ra la generacion de radiacion coherente y sintoniza-
ble en las regiones espectrales del ultravioleta (UV),

A ;y=200-400 om, vyy! 1417} xuy[16-17)

El fun-
damento tedérico de estos efectos no lineales dentro
de la teoria de perturbaciones lo constituyen los
trabajos de Armstrong, Bloembergen, Ducuing,
Pershan (18) y Bjorklund (9), quienes encontraron
expresiones para las susceptibilidades no lineales de
la funcion de desajuste de fase respectivamente.
Mediante el formalismo de la matriz densidad (19)
se han discutido los efectos de la saturacion de la
transicion de dos fotones, los corrimientos Stark, la
fotoionizacion y el cambio de indices de refraccion
en ¢l medio debido a la redistribuciéon de poblacio-
nes. Algunos autores han sugerido que debido a es-
tos efectos la eficiencia de conversidon para bombeo
resonante dificilmente excede la obtenida con bom-
beo lejos de resonancia (20). Existen varios articulos
de revision sobre los principios basicos del método
v los avances experimentales logrados (17, 21, 22)
a los que el lector es referido para mayores detalles.

El objetivo de este trabajo es analizar tedrica-
mente la generacion por mezcla de cuatro ondas de
la suma ¥ ;=2v, +v,(4—WSM) y la diferencia vy=2v;-¥,
(4—WDM), del doble de la frecuencia v, de un laser
de bombeo (ver Fig. 1) conla frecuencia v, del cam-
po generado en el medio por dispersion hiper-
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Raman*. La generacion de la diferencia v, no estd
sujeta a ajuste de fase en la direccién del haz inci-
dente y ha sido observada facilmente (17, 24, 28).
Analisis tedricos de este fendmeno, realizados den-
tro de la aproximacién semiclasica (27}, dan buena

cuenta de sus caracteristicas generales; sin embar--

g0, en experimentos recientes (29) se lta observado
que la generacion de la diferencia es atenuada cuan-
do la suma 2v; + v, corresponde a una de las fre-
cuencias de transicion a un estado Rydberg.

El estudio de los dos fend6menos mencionados

y de efectos competitivos entre ellos requiere del
analisis de la dindmica de un sistema atémico de
cuatro niveles activos (Ver Fig. 1), en interaccidn
con cuatro campos, a saber: el liser de bombeo, el
campo hiper-Raman y los campos generados por 4-
WDM y 4-WSM. Dado que el campo hiper-Raman
se amplifica a lo largo del medio no lineal, la pola-
rizacion fuente de 4—WSM varia con la coordenada
del amplificador; por consiguiente cilculos basados
en el tratamiento perturbativo (9, 18), no permiten
predecir correctamente las eficiencias de conver-
sidén. En la seccién II se plantean las ecuaciones di-
‘namicas del sistema atémico en interaccion con el
campo electromagnético total dentro de la aproxi-
macién semicldsica. En la Seccion III se obtienen
las ecuaciones de propagacion de los campos den-
tro de la aproximacion de amplitudes y fases lenta-
mente variables.

En la seccion IV se estudia la amplificacién de
los campos en la region de campo hiper-Raman dé-
bil y se obtienen expresiones analiticas para la ga-
nancia de los diferentes procesos en el amplificador,
incluyendo desajustes de fase.

Los efectos de saturacion en la transiciéon de
dos fotones, la fotoionizacion y la absorcion del haz
incidente y de la radiacion generada han sido discu-
tidos en laliteratura (19, 20). Sin embargo, el efecto
de la fluorescencia y/o la inversidon de poblacion ge-
nerada entre el nivel | 2> (Fig. 1) y un nivel interme-
dio energéticamente inferior ha sido despreciado
para polarizaciones no lineales inducidas completa-
mente por campos externos (19). En un amplifica-
dor como el aqui considerado, la saturacion de la
radiacién hiper-Raman conlleva una distribucion de
poblaciones diferentes incluso de la correspondien-
te a la saturacion de la transicion de dos fotones. El
régimen de campo hiper-Raman fuerte es discutido
en la Seccion V. Se estudia la dependencia de los
procesos considerados con la densidad del vapor ac-
tivo y la potencia del haz incidente; se analiza el
efecto del desajuste de fase y se presentan curvas
de sintonizabilidad de 1a radiacién generada en con-
diciones de ajuste de la fase mediante mezcla con

* Fenomeno no lineal en que dos fotones del campo incidente
son absorbidos con la emision simultinea de un fotén de me-
nor energia. La dispersion hiper-Raman ha sido estudiada en
detallc tanto tedrica como experimentalmente {23-27) y, por
su gran eficiencia de conversion, ha sido considerada como
una posible fuente de radiacion coherente sintonizable en cl
mfrarrojo (23).

un “buffer gas”. La Seccidén VI contiene discusion
de los resultados y comparacién con datos experi-
mentales y la Seccion VII las conclusiones gene-
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Figura 1. Diagrama de niveles activos indicando los diferen-
tes fendémenos no lineales de interés.

II. Teoria semiclasica:

Cuando efectos de naturaleza puramente cuin-
tica del campe, como la emision espontanea, no
son determinantes de la dindmica del sistema, el
analisis de la interaccién de sistemas atdomicos con
la radiacion electromagnética puede ser efectuado
semiclasicamente considerando el campo como una
anda clisica que satisface las ecuaciones de Max-
well. En ausencia de campo electromagnético, un
sistema atomico aislado estd caracterizado por un
conjunto de estados propios del hamiltoniano atd-
mico H, que satisfacen una ecuacién de Schrddin-
ger independiente del tiempo. El campo electromag-
nético produce transiciones entre estos estados, e
incluso corrimientos y desdoblamientos dinamicos
de ellos (30).

Cuando el campo eleciromagnético es mono-
cromatico y cuasi-resonante con ura transicién ato-
mica, la descripcion tedrica del sistema atomo-cam-
po puede simplificarse notablemente considerando
solamente los dos estados atomicos acoplados cuasi-
resonantemente por el campo. La interaccion de ta-
les “a4tomos de dos niveles” con campos electro-
magnéticos ha sido ampliamente estudiada (ver. p.
ej. 31).

La descripcion tedrica no perturbativa de los
fenémenos objeto de investigacién en este trabajo,
requiere considerar un sistema atémico con cuatro
niveles activos ¥ un conjunto de estados interme-
dios 14>} que, conjuntamente con el estado | 3>, de-
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terminan la probabilidad de la transicion de dos fo-
tones (1, 32, 33) (Ver Fig. 1). El campo electro-
magnético en el medio es la superposicion del cam-
po laser incidente con el campo hiper-Raman v los
campos generados por mezcla de cuatro ondas. Por
sencillez se considerarin los campos como ondas
planas linealmente polarizadas a lo largo dela di-
reccidon u y propagandose en la direccion z. El cam-
po eléctrico total estd dado por:

4
Blz,t) = 1/2u T (eqz,u exp(ik z-1y t) + c.c.)
a=1 (1)

donde x_ = k_z, a=1,2,3,4,50n los vectores de
onda de los diferentes campos en el medio, y v, su
frecuencia angular®*., Las amplitudes complejas
Eq{z,t)se consideran lentamente variables durante
un periodo y a lo largo de una longitud de onda.

El Hamiltoniano de! sistema atémico sujeto a
interaccion con el campo esta dato en la aproxima-
cion dipolar eléctrica por:

H=H_+U (2)

donde U = - 4-E (z,t) representa el hamiltoniano
de interaccion y a=-er es el operador momento di-
polar eléctrico atomico.

La matriz densidad evoluciona de acuerdo con
l1a ecuacion

dp

ot

= -i/K [H,p] + § (3)

donde Pr hasido introducido fenomenoléogica-
mente para simular el efecto de procesos de relaja-
cién tales como emision espontdnea y relajacion de
fase o transferencia de poblacion por colisiones.

Siguiendo el método empleado en (27), los
elementos de la matriz o pueden expandirse en se-
rie de Fourier segun:

. KNLM
pmj(z,t) = & Oy exp{i)kNLMt'ikKNLHzl 14)
KNLM
donde o;:gm son amplitudes lentamente variables

de términos rapidamente oscilantes con frecuencias
VoKV RVt MY,y de rdpida dependencia
espacial determinada por Kgypu™KK Nk +Lky+Mk, .

Para cada elemento matricial #fpy hay una
amplitud resonante aENLM tal que si Wy esla
diferencia de energia entre 10s estados |m> y |j>, se
satisface:

* El simbolo Yy sera empleado para designar la frecuencia
angular de los campos v wii designara las frecuencias angula-
res de transiciones atémicas.

¥m3 * Vim0 (5)

Conservando solo los términos de primer or-
den en E_,a=2,3,4, se obtienen ecuaciones para
las amplitudes o™, que describen la evolucién
de poblaciones (-4, ¥ elementos matriciales no
diagonales cuasiresonantes (m #3) (por simplicidad
omitimos los supraindices KNLM que estdn deter-
minados por la relacion (5} ):

a = (I, +iA +i6, . }o +

+ T i -

{ 1°2uvq.1 iv20.°al Jexp( j_@az )
a=3,4

Oy3 = "HTp3*hy¥ibaylany *+ 1Vy3(0557033) - 1943V2

+ (1a21v13-iv21013)exp(itp3z)
Op3 = "{T 37183418, 4)0) 3 = 1V, 4(0,5-0,7)

- :Louvuexp(-iwzz) + ‘1012"23'1"12“23)5"?(103”
Opq = THTpq*i8ym18%18y )0y, * 1Vp4(0557044) = 10340,

+ (icnv“-ivnou)exp(1042)
Gyq = ~(Tygmiay+i8 410y, ~ 1Vy400,,4-0,,) 6)

- icnvuexp(imzz) + (1012V24-1V12a24)exp(1041)
53‘ = ~(Fg,mif,+ib, 410,004, + (10,5 4-1V340,,)

+ (iauv“-ivno“)exp(-mzz)

911 = T3033 *+ (10,,V,,+1Vy,0)3 + <.c.}

Gy = "T0p; = (1095V5141V,305; + ¢.c.)
833 = TyOyy + Tp0pp + [d03,V,3+1V) 305 + c.cu)
S1p % Typ ¥ 033 F Oy =1
Los factores Ty, 322,34, representan las

ratas de depoblacion de los niveles|2>, |3> ¥ j4> res-
pectivamente y r,,, con m , las ratas de rela-
jacion de fase debida a colisiones elasticas. Las de-
sintonizaciones de los campos de las frecuencias
atdmicas “my estan definidas como sigue:

By=Warm2vp Aymipamrp, AgTwgevy, Bewy, -, N

Por conservacion de energiazvjvv,=y v Aj=a+a,
Los corrimientos Stark dinamicos de los niveles
mXk=1,2,3,4, CONn M, &, =: 6 -6, SON proporciona-
les a la intensidad del campo laser incidente y estdn
dados por:

2

A = ! ..__l%j, "im 2

m=-— b 2 3 1Y) ()
L Yim = "1
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donde la suma sobre j incluye ademas de los cuatro

- niveles activos, el conjunto (|15} de niveles inter-
medios para la transicion de dos fotones. Los ele-
mentos matriciales reducidos del hamiltoniano de
interaccién estan dados por:

Va3==853F/ M, Vy ==y Fy/2M, Vyom-a, B /2K, Vy =-a, 8, /20,

¥ Vyy=k, $2/2K, con ky =1/2K & dy48y5/(wyy=N) (9)
j

Los desajustes de fase en los distintos proce-
sos de mezcla de cuatro de ondas que toman lugar
en el sistema estan representados por a,=x-2x,-x,,
037k +ky=2K, ¥ @0, =K,; ~Ky-2K,.

III. Ecuaciones de propagacion de los campos
en el medio

La propagacién de campos electromagnéticos
en medios dieléctricos homogéneos estd descrita
por la ecuacion de onda:

VZB-—— =Wy — (10)

La polarizacién P del medio, generada por el
campo E es fuente de campo en la ecuacién (10) y
puede expresarse en forma anidloga a la ecuacién
(1) como una superposicién de ondas cuasi-mono-
cromaticas:

4
P{z,t) = 1/2u E (Qa(z,t) exp(ikaz-}vat_) + c.c.) (11)
a=1

donde ?,(z,t) son amplitudes complejas.

Llevando (1) y (11) a (10) y suponiendo que
las amplitudes y fases de los campos y polarizacio-
nes varian lentamente en un periodo y una longi-
tud de onda (aproximacién de amplitud y fase len-
tamente variables) se obtiene:

3, 1 asa ikg oL
—r——=—9
dz Vo ot 2¢

a=2,3,4 (12)

a

donde el término de absorcion no resonante ha si-
do omitido por ser despreciable en comparacion
con otros términos.

La polarizacién macroscopica esta relacionada
con el momento dipolar atémico a través del pro-
medio mecanocuantico:

P=NTr (pd) (13)

donde N es la densidad atomica, p es la_matriz den-
sidad atomica y d el operador momento dipolar

eléctrico atémico. Utilizando esta relaciéon y las
ecuaciones (4) y (11) se obtiene:

NL _
D37 = W (d3,0,5 + dy,0,,)
NL _
PI = 2N dy50q, (14)
NL _
T4 =Wa 0

Las contribuciones de los elementos no reso-
nantes determinan la susceptibilidad lineal y por en-
de la velocidad de propagacién v, de la onda en el
medio.

Las ecuaciones (12) forman un conjunto de
ecuaciones diferenciales parciales en dos variables,
acopladas a través de (14) con las ecuaciones (6).
Para el estudio de propagacion de pulsos en el me-
dio, el sistema completo debe ser resuelto numéri-
camente, con gran consumo de tiempo de calculo.
Sin embargo, algunas caracteristicas de la ganancia
para los diversos procesos no lineales pueden ser
analizadas en el estado estacionario, esto es, cuan-
do todas las derivadas temporales son nulas. El pro-
blema se reduce asi a la solucién de un sistema de
ecuaciones algebraicas para la matriz densidad y un
sistema de ecuaciones diferenciales ordinarias para
la propagacion de los campos en el medio. Esta so-
lucion es estrictamente valida para el caso de bom-
beo con laseres continuos, y aproximada para pul-
sos de mayor duracion que el inverso de las ratas de
relajacion del sistema.

De (12), (14), y las definiciones (9) de los ele-
mentos matriciales reducidos de la interaccion, se
obtiene para el estado estacionario:

3,3 kN ) 424
=cidylogy tuogy) L Ay = 145317 o= —
3z 2Me, dysy
avy, XN )
= -1A04; Y W 14,51 (15)
oz 2Me,
av41 kN .
= -iAg0,, . Mg = Id4]
Az ZMe‘

Para el laser de bombeo existe una ecuacién
analoga, pero los factores involucrados son peque-
nos (27) y puede considerarse que su amplitud per-
manece constante.

IV. Ganancia para campo Hiper-Raman débil

Debido a la inversion de poblacién creada por
el laser de bombeo entre los estados 2> y 3> , el
campo hiper-Raman es amplificado inicialmente
exponencialmente y eventualmente alcanza la sa-
turacion al propagarse en el medio., Para muestras
de pequefo espesor efectivo, la ganancia hiper-
Raman (34, 35) y de la mezcla de cuatro ondas es-
ta determinada por la solucién de las ecuaciones
(6) a primer ordenen v,,, v, vy v,,.
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Una simplificacion adicional puede hacerse
considerando que cuando la frecuencia 2»+v, dis-
ta de la resonancia con el nivel 14 , la poblacién
en ese estado es aproximadamente nula y el efecto
del acoplamientc con o,, es despreciable. Resol-
viendo en el estado estacionario y con estas aproxi-
maciones las ecuaciones (6) se obtiene:

LA . 2
%3 ¢ LiVay (By # DyyDy5lvyal™)
5152j -ig.z
+V13Vay 1Dy * Dyg (14B3) €105
(16)
By _ ,
oy F HVyy 1 By = BypPaylVipl™)
5.5,
e * ip.z <
+ V12v2j (Dszj - 0211 e” 3%}y , 1 =3.4
- . -1
donde b,; = (v, + iA + is,}
- . . -1
Dy3 = {Tp3 *+ 18, + 15,4)
D,, = (T,, -~ i, + i . + i6,,0"1
24 24 4 1 24
Dy, = (ryy - iA + i 7t
12 13 13
D,, = (., + il + i6, 3%
14 14 4 14
. 2
5, =1+ flxl
2
I
1= —————
P2 v (A + 6,00
21 v Yy 21
Iy = 2Ivy | JITy/Ty))
T, = 1/Z (2/T, + 1/T4}
- 2
S =1+ D2j91j|v21| (17}
- - 2
By = (L/T, - 1/} £ 10/02T))
8, = 2. 12/02r,T,)
¢ S 4n/uanT
Llevando (16) a (15) se obtiene
av,, _ ro.2
i “ig,z
= ‘“23 + Bvl3e 3%+ C'Vue 4
dz
av
13
_ ip.% (18}
= DVyq + FVppet™3
dz
av
41 1,2
=GV, * HVe T
daz
donde
D.
Py . 22 TN
A=l (By¥D31Dy 31V o k0= Ml SR 3D Dy g IV 51 i
59523 : £15
D23
B = -i Ay Vo [D21 + D13t1+B3J]
182y
-
Day
. . * E ]
€ = ci Ay Vy, [Dy) + D 148,0]
5.8

1724

D3
2
D=- A (1 + By - D21D23|V12| ) 11N
81853
By
*
F=ih Viz P23P3 - Pyy!
51553
L ]
D s
- R 2
G == Ay = 1+ By = DyyDy,Vy5l")
$15.24
-
Dia
H=-ia *V,y (DhsB, = Do)
1A, B Y WPy 21
51554

Introduciendo las nuevas variables
Viz = Vyy expl-ieyz), ¥,y =1 V,, explig,z) (20)
las ecuaciones (18) toman la forma:

dav

23
= AV, +BY,, v OV, [a)
dz
V)3
= (D - igy) V), + FVyy 1%} 1)
dz
Wy _
= 16 + 9,0 V,, + BV, (c)
dz

La solucién analitica del sistema de ecuacio-
nes (21) se obtiene sin mayor complicacién median-
te la transformada de Laplace. Si el tiempo de vida
del estado j2> es mucho mayor que el inverso de
las ratas de relajacion r,, ,el acoplamiento del cam-
po hiper-Raman con los campos e, vy 5, en la ecua-
cién (21a) es despreciable y se obtienen expresio-
nes simplificadas para la transformada inversa:

V23 = V23(0) exp(Az)
F
Y1y = Vpull) — (exp(Az)-exp(D:.-io_.‘:)} (22)

D - A+ e,

H
Vn(Ol _— lexp(u)-exp(ez-o-i.e‘:))
A-G - 104

Ya

Se ha supuesto gue el inico campo no nulo en
2=0 es B, (V,,(0)#0). Puesto que las partes reales
de D y G son negativas, el crecimiento de los cam-
posE, vy E, paraz>dD” .G 'es exponencial y con la mis-
ma ganancia A del campo hiper-Raman. El desajus-
te de fase produce en ambos casos dos efectos: (a)
Disminuye el factor multiplicativo de la exponen-
cial, disminuyendo por ende la eficiencia de con-
version. (b) Introduce oscilaciones en E, y B, Ppara
-1 1 respectivamente.

2<D " vy <G
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Este resultado analitico puede ser confronta-
do con calculos numéricos. El programa utilizado
resuelve el sistema de ecuaciones (6) en el estado
estacionario para valores dados de los campos, me-
diante una rutina de inversidn de matrices. Los ele-
mentos o, asi determinados son llevados a (15)
para avanzar en un paso la integracion numérica de
las ecuaciones de propagacion de los elementos ma-
triciales reducidos v;y. La integracion se realiza
mediante un predictor-corrector tipo Adams-Bash-
forth. Los nuevos valores de los campos se utilizan
en ({6) para recalcular la matriz densidad y asi suce-
sivamente.

Para efectos del calculo numérico se ha elegi-
do como unidad de tiempo el nseg. y de longitud el
cm. Las ratas de relajacién T',=0.1, Ty=1., I;4=10
1#3)=1,2,3,4, y la frecuencia efectiva de Rabi para
la transicién de dos fotones |v,,|=1.21.,estan da-
das en nseg™l. Lasganancias A, A, vy A, (ec.
15) estin dadas en nseg”lem™! y'guardan entre si
la relacion A, = A,/10 = A,. Estos valores han sido
elegidos en concordancia con valores caracteristi-
cos de la generacidon de radiacién de 158.9 nm y
229 nm en vapor de Cd (24), experimento al que se
hara referencia mds adelante.

Los resultados numéricos para A,=37 y 4,=100
pueden verse en las Figs. 2, 4. Por simplicidad se ha
realizado el cdlculo para 4,0, haciendo nulos
arbitrariamente los corrimientos Stark dinamicos.
En la Fig. 2 se observa el crecimiento exponencial,
¥ con igual ganancia, de la intensidad de los cam-
pos con la longitud del amplificador para z<7 , en
concordancia con las ecuaciones (22). Las curvas
continuas fueron obtenidas suponiendo ajuste de
fase perfecto; la curva punteada para desajustes de
fase constantes @4=-1 ®y=-2 Puede obser-
varse que la introduccion de un desajuste de fase

(ARB. UNITS)

Figura 2. Intensidades de los campos ®;. B, E, en unida-
des arbiwrarias como funcién de la coordenada del amplifica-
dor para una densidad de vapor constante. Las lineas conti-
nuas corresponden a desajustes de fase nulos y la linca pun-
teada  a ¢,=1, e=2ml.  Elcilculo fue realizado pa-
lea™l, 8,=8,%0., 82100, Ty=0.1, ry=1., T, =10.

nseg }, 1#321,2,3.4, ¥ V¥, |=1.21 nseg l.

Los corrimientos Stark fueron hechos nulos arbitrariamente.

ra A2=37n.|eq'
-1

conlleva la aparicion de una oscilacion para z<2 y
una disminucion notable de la intensidad del campo
B, . dejando practicamente inmodificados los otros

campos.,

Este comportamiento ya habia sido predicho
para los campos E, Y E, en la referencia (27). En el
régimen de campo hiper-Raman débil, la introduc-
cién en el modelo tedrico del campo B, no altera la
amplificacion exponencial de los campos en el me-
dio. Sélo se observa un corrimiento del régimen de
saturacidn hacia regiones de mayor longitud del am-
plificador. (o de mayor densidad del medio, que es
el parametro variable en el experimento).

La Fig. 3 muestra la distribucién de poblacio-
nes en los cuatro niveles. En la regién de campo
hiper-Raman débil el sistema se comporta (esencial-
mente como un sistema de dos niveles (1> y {2>
en la Fig. 1) que bombeado por un campo cuasir
resonante (en este caso con una transicion de dos
fotones) alcanza en el estado estacionario igualdad
de poblacidn en los dos niveles. Hacia z = 7 se
observa el comienzo de la saturacion. El campo hi-
per-Raman interact(a con la transicion entre los es-
tados|2> <-> |3>y tiende a equilibrar sus poblacio-
nes. Un andlisis mas detallado de este régimen seri
hecho en la préxima seccién.

0,6
14
0.5 - n
0.22
0,4 \
0,3 4
0,2 4
w«uoo
0,1 g
33
[+
—_
o1 Imag(Te)
B 2L
Z{CM)

Figura 3. Poblaciones en los niveles activos como funcién
de la longitud del amplificador para desajuste de fase nulo.
Todos los demas paramctros como en la Fig. 2

V. Régimen de saturacion

El anilisis del régimen de saturacion ha sido
realizado numeéricamente. En la Fig. 4 se muestran
las poblaciones y la coherencia 957 en funcién
de la longitud del amplificador para A,=200, &,=100
y desajuste de fase nulo. La saturacion comienza al-
rededor de z=2, donde laz poblaciones de los. njve-

Iles }2> y |3>tienden a equilibrarse. Las curvas de

intensidad correspondientes (Lineas continuas en
la Fig. 5) ya no presentan un crecimiento exponen-
cial, pero tampoca lineal como fue encontrado ted-
ricamente paral; © Ijen lareferencia (27). La ge-
neracion de la suma de frecuencias . 2v; +v, parece
ser mucho mis eficiente que la generacidén de la di-
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ferencia. Sin embargo la eficiencia depende fuerte-
mente del ajuste de fase: las curvas discontinuas en
la Fig. 5 fueron obtenidas con ®3;=-1 y o, ,=-2.

‘Mientras I; ® Ijyaumentan ligeramente,I, decre-
ce en un orden de magnitud y presenta oscilaciones.

0,45
0, 4
0,35
0, 3
0,25 -
0,2 -
0,15 -

o, | /\
0,051933 [~ 044 Real{Ten) l

0

Q05 4
-0, 1

Imagl@el) ™

0

2

a s ¢
Z(CM)
Figura 4. Poblaciones y coherencia de dos fotones como

funcién de la longitud del amplificador para A,=200 nseg’]
em™!. Todos los demas parametros como en la Fig. 2.

= . n 17 o b
] -3 ch o o o
1 s ;

{ARB UNITS)

o
1

Figura 5. Dependencia de las intensidades con la coerdena-
da del amplificador, para desajuste de fase nulo (lineas con-
tinuas) y para e,=-1, e,=-2cm"! !({I{neas discontinuas).
Todos Jos parametros como en la Fig. 4.

Experimentalmente {24) se ha observado una
dependencia lineal de la intensidad hiper-Raman
con la densidad del medio activo en la regién de sa-
turacion. Este comportamiento se obtiene también
aqui al reducir el acoplamiento entre los niveles | 2>
¥ 4> mediante un incremento de A,, como mues-
tra la Fig. 6. Las lineas continuas corresponden a
desajuste de fase nulo. I sigue siendo generada
con mayor eficiencia que 1,, sin embargo, la intro-
duccion de desajustes de fase (lineas discontinuas)

' reduce fuertemente la intensidad 1, y hace mis
eficiente la generacion de la diferencia de frecuen-
cias. Las curvas de poblacién no difieren mayor-
menie de las mostradas en la Fig. 4, excepto por
una fuerte reduccion en la poblacion del nivel | 4>,

Z iCM)

Figura 6. Intensidades como funcion de la coordenada del

amplificador para 4,=1660 nseg™. Lineas continuas para de-

sajuste de fase nuloy discontinuaspara  e;=-1, ¢,=-2em”?. De-
mas parametros como en la Fig. 4.

VI, Discusion y comparacion con datos
experimentales

Como aplicacion se realizaron calculos toman-
do vapor de Cd como medio no lineal. 4—WSM y
4—WDM a 158.9 nm y 229 nm han sido observados
(24) cuando un laser de 375 nm se sintoniza en re-
sonancia con la transiciénss? s  -> sses ls,.
La mezcla de frecuencias 2V11v; " tiene lugar con la
radiacion hiper-Raman de 1.04um generadaenla
transicion!s | -> sssp 1p1.

2.40
- 2004 A
b ’
= k I ’
2
L 18} L * ,'
F-l I'd
- E s
- 4
- rzo] 4
- s
- ,
! ] s
N
- oso0 ] /4
- (4
- 4
* - /’
- -
L+
. 040
L]
~ -
0.00
y T T T
] z 4 L] [ ]

Figura 7. 4—WDM y 4—WSM para vapor de Cd bombeado
por un liser de 375 nm en resonancia con una transiciéon de
dos fotones. n_,=10 *itomosson’,

La Fig. 7 muestra las intensidades de los cam-
pos como funcién de la coordenada del amplifica-
dor para N_,=10'* 4tomos/cm?. La grifica ha sis
do calculada incluyendo corrimientos Stark dina-
micos de los niveles y desajustes de fase. Estos alti-
mos han sido calculados teniendo en cuenta la dis-
tribucién de poblaciones para cada z. De esta for-
ma guedan incluidas en el analisis las variaciones de
indice de refraccion por efectos de saturaciéon de la
transicion de dos fotones o de la dispersion hiper-
Raman. Las curvas continuas se obtuvieron supo-
niendo ajuste de fase en la region de saturacién del
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campo hiper-Raman mediante la adicion de Argén
como “buffer gas” ala densidad éptima N,. La cur-
va punteada representa Ia intensidad de 4—WSM en
ausencia de Argén. El efecto del desajuste de fase
no es muy notable aqui, debido a la baja densidad
del Cd. Para densidades de Cd mayores, el desajuste
de fase introduce oscilaciones en la intensidad 1, y
la atenia fuertemente.

0.4 ]
o104
0 e
0—0‘!-‘

0.00.
-0.02 ]

MISMATCH

1]
-toe] H

'
1 23

-moz_g__________________-_.,_..-JJ. B

/
-’ “

4 ~

PHASE

-

T T y ™ T— T Y LI T
o o os L1 ) os ] (B (X Ls e 3

Figura 8. Variacion de los desajustes de fase en el medio pa-
ra propagacion en vapor de Cd (curvas punteadas) y en una
mezcla adecuada Cd: Ar (curvas continuas) para lograr ajuste
de fase en la region de saturacién del campo hiper-Raman.

La Fig. 8 muestra la variacién en el medio de
los desajustes de fase. Las curvas punteadas corres-
ponden al desajuste de fase en el vapor de Cd y los
trazos continuos a la mezcla Cd: Ar adecuada para
lograr ajuste de fase. Para z<2 cm la distribucién
de poblaciones es determinada por la saturacion en
la transicion de dos fotones, pero para z>0.2 lasa-
turacion del campo hiper-Raman altera esta distri-
bucién y cambia fuertemente los valores del desa-
juste de fase.

La comparacidn cuantitativa con el experimen-
to es dificil dentro de nuestro modelo por varias ra-
zones: {a) Los cadlculos han sido realizados en el es-
tado estacionario. (b) El laser de bombeo se ha su-
puesto monocromatico. {¢) Las densidades atomi-
cas utilizadas en el experimento dan valores para 2;
mucho mayores que los que por razones de edlculo
podemos utilizar aqui. Es de anotar sin embargo,
que las predicciones tedricas hechas en (27) para la
radiacion hiper-Raman scobre las mismas bases, re-
sultaron en excelente acuerdo cualitativo con los
resultados experimentales.

Las curvas 9 y 10 son una comparacion cuali-
tativa de la dependencia de las intensidades con la
densidad del medio y la intensidad del laser de bom-
beo respectivamente. La dependencia medida (24)
de las intensidades de los campos con la longitud
efectiva Nz puede verse en la Fig. 9. A las densida-
des atomicas (30}7-1038 cp~3) utilizadas en el
experimento, el sistema se encuentra en el régimen
de saturacion. Las intensidades calculadas teérica-

mente se han superpuesto a los datos experimenta-
les, graficindolas como funcién de N{(Z2-2.,, )25,
corresponde a la longitud del amplificador en que
se inicia el régimen de saturacion. Los calculos fue-
ron realizados para A,=1000, 4,=5000, y Ty;=50,

valores que si bien no coinciden con los del experi-
mento permiten una comparacion cualitativa con
los resultados experimentales, No se incluyd el de-
sajuste de fase ni corrimientos Stark dinamicos. El
acuerdo cualitativo es excelente excepto para la re-
gion de altas densidades en que probablemente el
desajuste de fase se hace importante. '

o
o
|

{ ARB UNITS)

O_'
]

I3 %1000

w0’ o't
Nz (em™2)

Figura 9. Intensidades de campo en unidades arbitrarias co-
mo funcidon de la densidad del medio. Han sido también re-
presentados valores experimentales para I; {al e 1, (@)

tomados de la referencia (24). Para el calculo tedrico se em-

. =1, -1 4 _ -1
pleo 32—1000 nseg “cm , 44—5000, ¥ rij—so nseg .

Los demas parametros como en la Fig. 2,

La dependencia de los campos con la inten-
sidad del campo de bombeo puede verse en la Fig.
10. Tedricamente se predice una saturacién e inclu-
so un decrecimiento de la intensidad del campo By
con la intensidad de bombeo. Experimentalmente
la saturacién parece tener lugar para campos mu-
cho mads intensos, lo que es comprensible debido a
que en el cilculo tedrico hemos supuesto un liser
de bombeo monocromatico.

Para estudiar el efecto del desajuste de fase se
realizaron calculos para la misma ganancia de la Fig.
7 (correspondiente 2 Neq = 10 14gcomos/cm3) pe-
ro incrementando el desajuste de fase en un orden
de magnitud. La simulacién consistente del experi-
mento para (NCd=10156tomos/cm3) no as viable
debido a limitaciones computacionales. La curva de
trazo continuo en la Fig. 11 representa el caso de
ajuste de fase perfecto con Argon a la densidad op-
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Figura 10. Intensidades de campo en funcion de la intensi-

dad del laser de bombeo. Los valores experimentales para 12

(o) e 1, () fueron tomados de la referencia (24). Pardme-
tros como ¢n la Fig. 9.

tima ¥, .En orden decreciente y trazos disconti-
nuos se muestran las intensidades obtenidas para
densidades de Argén de 0.7, 0.5, 0.4, 0.3, y 0.1
N, En la Fig. 12 se ha graficado la intensidad 1,0b-
tenida al final del amplificador, en z=1=8em como
funcién de la densidad de Argén. La curva represen-
ta la funcién de desajuste de fase sen®(@1/2)/(01/2)%
caracteristicas de la mezcla de frecuencias con
ondas planas (9).

0.8

04 _|

Figura 11, Intensidad de 4-WSM en funcion de la coorde-

nada del amplificador para diferentes densidades de Argon.

La curva continua corresponde a la densidad 6ptima de ajus-

te de fase perfecto en la region de saturacion {N). Las cur-

vas discontinuas corresponden en orden decreciente a densi-
dades de Argdn de 0.7, 0.5, 0.4, 0.3, 0.IN,.

Finalmente la Fig. 13 muestra curvas normali-
zadas de la intensidad de los campos como funcién
de A,. La curva continua representa la ganancia hi-

T T T T T T ™

0 0.2 0.4 as os ) 1
Relative Argon density (N/No)

Figura 12. Funcién de desajuste de fase: Intensidad norma-
lizada de 4—-WSM como funcién de la densidad de Argén re-
ferida a la densidad dptima N,.

By {nseg-1)

Figura 13. Curva continua: Perfil de ganancia de la disper-
sién hiper-Raman a la entrada del amplificador como fun-
cién de 4 .Curvas discontinuas: Perfiles obtenidos al final
del amplificador: —.—.~, radiacién hiper-Raman, — — — 4—
WDM, . .. 4—WSM. Para cfectos de comparacion, todas las
curvas han sido normalizadas a’1. §_,=10"*stomos/cm’.

per-Raman para pequefios espesores efectivos, ga-
nancia que determina en lo esencial la estructura de
las curvas obtenidas después de propagacion a lo lar-
go del amplificador (curvas en trazo discontinuo) y
por consiguiente la sintonizabilidad de la radiacién
generada por mezcla de cuatro ondas. Experimen-
talmente se ha observado un ancho mucho mayor
para Ja curva correspondiente a la diferencia de fre-
cuencias que para la correspondiente a la suma (24).
Este efecto, que no se observa aqui, puede deberse
a los desajustes de fase, que a las relativamente al-
tas densidades de Cd (x_,=10"stomos/en’) utilizadas
en el experimento resultan importantes y pueden
incluso ser responsables de la baja eficiencia de con-
version observada.

VII. Conclusiones

De los resultados presentados aqui puede con-
cluirse que la generacién de frecuencias 2¥*v, en
vapores atomicos puede ser un proceso mas eficien-



GUZMAN, AM.: GENERACION DE ULTRAVIOLETA EN SISTEMAS ATOMICOS BT

te que la generacién de la diferencia. Tal debe ser el
caso especialmente cuando los niveles 13> v 14> es-
tan cuasi-equidistantes energéticamente del nivel
|2>. Esta situacidn puede darse en experimentos
con dtomos de Raydberg. Sin embargo, un factor
fuertemente limitante de la eficiencia del proceso
es el ajuste de fase, que deberia entonces ser procu-
rado mediante una adecuada combinacién del va-
por metalico con gases nobles.

El conocimiento de la dinamica de los proce-
sos analizados puede ser apoyo util para los experi-
mentadores interesados en ampliar cada vez mas el
rango espectral de radiacion coherente sintonizable
en el UV y VUV. Este tipo de fuentes encuentran
grande aplicacion en mediciones espectroscépicas

de alta resolucién en atomos y moléculas, o en es-
pectroscopia de fotoionizacion y fotodisociacion
por excitacion selectiva, y su potencialidad en otros
campos es inmensa.

Es claro que la generacion de VUV por 4—
WSM debe ser mas eficiente si se utilizan dos lase-
res de bombeo (17, 21, 22); pero se ha demostrado
que utilizando un so6lo laser de bombeo es posible
generar radiacién ultravioleta por 4—WSM en for-
ma tan o mis eficiente que mediante 4—WDM si la
frecuencia ° 2v;+v, es cercanamente resonante con
la frecuencia de una transicion atomica, lo que per-
mitiria obtener un gran nimero de lineas en el
VUV bombeando resonantemente vapores metali-
cos a lo largo de la serie de estados Rydberg.
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