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Capitulo 1

Introduccion

La dinamica de sistemas complicados y no lineales es uno de los campos de
la Fisica que méas auge esta teniendo en los tultimos anos. La extraordinaria
variedad de fenémenos que pueden ser incluidos bajo este epigrafe rebasa
de hecho los dominios de la Fisica para abarcar la Quimica, la Biologia, la
Economia, y tantos otros. Pero a pesar de esta diversidad, gran parte del
atractivo de esta disciplina radica en saber buscar los rasgos comunes con que
el caos y la no linealidad se manifiesta en muy distintos sistemas. Asi, las
rutas al caos, la formacion de patrones, el crecimiento fractal o la generacién
de defectos, son fenémenos que se repiten con asombrosa universalidad. El

profundo alcance de estas simetrias en la Naturaleza esta atn por descubrir.

Entre los muchos sistemas que exhiben este tipo de comportamientos esta
el laser. Tras algunas décadas como paradigma del orden, en los anos 80 el
ldser comenzé su historia como fuente de caos tras demostrar Haken el iso-
morfismo de las ecuaciones semiclésicas del laser con el modelo de Lorenz
[Haken, 1975]. Desde entonces, el laser ha resultado ser uno de los labora-
torios mas fructiferos para el estudio de la dindmica no lineal. Primero se
focalizé el trabajo en su vertiente temporal, pero en los tltimos anos se ha
desarrollado el interés por la dindamica espacio-temporal y la formacién de
estructuras transversas, campo en el que se han realizado numerosos experi-
mentos. En el esfuerzo por comprender estos fenémenos, a la pura investiga-
cién bésica se une el creciente interés tecnoldgico del laser para la industria,

la medicina o la comunicacion.



En este trabajo se han estudiado, experimental y teéricamente, diversos
aspectos fundamentales de la dinamica espacio-temporal de laseres, princi-
palmente de gran apertura.

En el Capitulo 2 se hace un breve repaso de los mecanismos de formacién
de estructuras transversas en el laser, las ecuaciones fundamentales y los tipos
de laseres. Esta parte nos servira para presentar los objetivos del trabajo. En
concreto, en el estudio de las ecuaciones veremos que la dinamica interna del
medio laser estda determinada, en sus rasgos mas generales, por los tiempos
de vida de los campos, y eso permite agrupar los laseres en clases A, By C,
segin que el campo dominante sea la polarizacion, el campo eléctrico, o bien
si ambos son comparables, respectivamente. Segun esto, el trabajo original
se divide en dos partes, en cada una de las cuales se estudia la dinamica de
sendos laseres representativos de las dos primeras clases.

En la primera parte, constituida por los Capitulos 3 y 4, se estudian varios
aspectos de la dindmica espacio-temporal del laser de CO,, representativo de
la clase B. En el primero de estos Capitulos se presentan los que, hasta donde
se nos alcanza, son los primeros experimentos de observacion resuelta en el
tiempo de la formacion y evolucién del patrén laser en régimen desordenado
1. En él hallamos también fenémenos de promediado desde el estado desor-
denado a uno ordenado dominado por las condiciones de contorno, fenémeno
que ha sido observado en otros sistemas formadores de patrones y que liga
entre si dindmicas cuyo origen es muy distinto. Un estudio tedrico que inclu-
ye simulaciones y analisis de estabilidad permite comprender la mayoria de
las caracteristicas observadas en el experimento.

Sin dejar el laser de COs, en el Capitulo 4 se hace una incursion en el otro
tipo de dinamica transversa, la que se genera en laseres de bajo ntimero de
Fresnel y puede ser facilmente caracterizada en funciéon de unos pocos modos
de la cavidad. Ademas, se introduce otra variable importante en el laser y que
es también fuente de inestabilidades: el estado de polarizacién. En esta parte
del trabajo se unen ambas cosas, en un estudio tedrico y experimental de la

competicion de varios modos transversales simultanea con una competicién

'En adelante, nos permitiremos un abuso del lenguaje vy traduciremos libremente el
término inglés “patterns” para llamar “patrones” a estas estructuras o distribuciones trans-

versas de intensidad, que son el objeto principal de este trabajo.



de polarizaciones, en el estado transitorio de un laser continuo.

En la segunda parte, que incluye los Capitulos 5 y 6, se estudian diversos
aspectos de la dinamica espacio-temporal de un laser de colorante, repre-
sentativo de la clase A, y que viene siendo objeto de estudio por nuestro
grupo desde hace algtin tiempo. En trabajos anteriores se habia observado
en este laser la existencia de unas fluctuaciones irregulares de intensidad, de
caracter local, que no podian ser explicadas por argumentos geométricos. En
el Capitulo 5 damos evidencia experimental de la relacién de esta fluctuacion
irregular con la dindmica rotacional de los centros activos. Veremos como
el fenémeno depende del tamano molecular del colorante y de la viscosidad
del medio disolvente. A continuacién completamos nuestra hipdtesis con
un modelo estatico basado en las ecuaciones de Maxwell-Bloch que permite
reproducir ambas dependencias.

En paralelo a lo hecho en el Capitulo 3 con el laser de clase B, en el
Capitulo 6 se muestran los resultados de la observacion resuelta en el tiempo
de la formacién de los patrones del laser de clase A. Un resultado importante
mostrado en este Capitulo es la observacién de la coexistencia de estructuras
espaciales de dos tamanos distintos, separados entre si por varios érdenes de
magnitud.

Como resumen, en el Capitulo 7 se extraen algunas conclusiones del tra-
bajo realizado, y se exponen varias posibles lineas de ampliacion del mismo.

Finalmente, en el Apéndice se dan los detalles de los conocidos fundamen-
tos tedricos en que se basa el trabajo: la teoria semiclasica de la interaccion
de la radiacién con la materia. En él, partiendo de las ecuaciones de Max-
well para el campo electromagnético, y de la ecuacién de Schrodinger para
la materia, llegaremos a deducir las ecuaciones de Maxwell-Bloch que rigen

el comportamiento del laser.






Capitulo 2

Teoria del laser de gran

apertura.

El estudio del laser como sistema formador de estructuras transversas se
remonta casi a su nacimiento, cuando Fox y Li [Fox y Li, 1963] realizaron
los primeros calculos sobre los autoestados de la cavidad. Sin embargo, no
ha sido hasta recientemente, cuando se han podido hacer funcionar sistemas
laser de aperturas verdaderamente altas, que se ha tomado interés en la
riqueza de este fenémeno. En este Capitulo se hace un breve recordatorio de
los conceptos basicos de la teoria de la formacion de estructuras transversas

en el laser, a la vez que se expone el marco en que se encuadra esta memoria.

2.1 Formacion de estructuras transversas

Los efectos transversos en laseres y otros sistemas opticos tienen su origen
en dos mecanismos. Como en otros sistemas formadores de patrones, el
parametro que separa los dos comportamientos es la relacién de aspecto,
cuantificado en el caso de los sistemas 6pticos por el parametro adimensional
llamado niumero de Fresnel: .

F = VA (2.1)
que no es sino la razon entre la dimension transversa del laser, b, y la longitu-
dinal, L, siendo A la longitud de onda de la emisién. Cuando F es pequeno, el

sistema esta dominado por las condiciones de contorno, es decir, por la difrac-



cién. Cuando F es grande, el contorno pierde influencia sobre la dindmica,
que queda libre de evolucionar segiin el dictado de los mecanismos internos
del sistema. Naturalmente, la transicion entre ambos tipos de dindmica no
es discreta, sino que es posible hallar todo tipo de comportamientos interme-
dios. En todo caso, los estudios experimentales sittian la transicion alrededor
de F ~ 10 [Arecchi et al., 1993, Farjas et al., 1994].

El tratamiento teérico de ambos mecanismos se funda en las ecuaciones
de Maxwell-Bloch, cuya deduccién desde primeros principios se detalla en el
Apéndice, y de las cuales hablaremos extensamente en el resto del trabajo.
Sin embargo, veremos que la forma de afrontar las ecuaciones es muy distinta

en cada caso.

La mayoria de los laseres que se disenan son de bajo numero de Fres-
nel. Su salida puede ser expresada facilmente en términos de unos pocos
modos de la cavidad vacia, en la mayoria de los casos modos Gauss-Laguerre
(simetria circular) o Gauss-Hermite (simetria rectangular) [Siegman, 1986,
D’Alessandro y Oppo, 1992]. Asi pues, su estudio se simplifica al ser posible
expandir los campos en las ecuaciones de Maxwell-Bloch como una superpo-
sicion de estos modos. Esto no quiere necesariamente decir que la dinamica
vaya a ser sencilla, ya que el acoplo de los modos es no lineal, y basta que
un pequeno numero de ellos esté activo para observar una dindmica espacio-
temporal complicada [Brambilla et al., 1994, Encinas-Sanz et al., 1999]. En
el Capitulo 4 veremos un ejemplo de este comportamiento, y se hablard mas
extensamente del tratamiento tedrico de la dindmica de pocos modos. La
aparicion de estructuras de orden alto reduce la calidad del haz, lo que es
en general indeseable para las aplicaciones, por lo que se suele forzar a los
sistemas a operar sélo en el modo gaussiano fundamental. Sin embargo, es-
ta restriccion limita la posibilidad de alcanzar altas potencias, dado que los
laseres admiten un aumento de densidad de energia por area hasta un cierto
limite, superado el cual se traspasa el umbral de dano del material activo y

del resonador.

La manera de incrementar la potencia una vez alcanzada la maxima den-
sidad de energia es aumentar el drea de material que es bombeada, es decir,
la seccion transversa del laser. El inconveniente es que este tipo de disenos

conduce inmediatamente a la excitacion de un gran nimero de modos trans-



versales, peor calidad de haz y dindmicas complicadas. En esta situacion, el
descomponer el campo en sus componentes modales se convierte en prohibi-
tivo. Por ello, para el estudio de estos sistemas de alto nimero de Fresnel
se impone una vision distinta del problema tedrico. En estos casos, el trata-
miento usual considera las ecuaciones de Maxwell-Bloch con espejos planos
y condiciones de contorno periddicas, esto es, como si el sistema fuese inde-
finidamente extendido en su dimensién transversal. Con estas condiciones,
se deja al campo desarrollar libremente la estructura transversa que prefie-
ra, sin la restriccion a priori que supone el desarrollo modal. Las ventajas
de esta aproximacion son variadas. Una de ellas es que permite expresar las
ecuaciones en forma normalizada, enfatizando asi las analogias formales entre
los laseres y otros sistemas formadores de patrones en éptica y otros campos
[Cross y Hohenberg, 1993]. Pero la ventaja m&s importante es que en esta
forma las ecuaciones de Maxwell-Bloch admiten soluciones exactas, en forma

de ondas planas que viajan en el plano transversal [Jacobsen et al., 1992]:

E(Z,t) = AgiFi—t) (2.2)
donde E es el campo eléctrico, A la amplitud de la onda, k el vector de
ondas transverso, ¥ las coordenadas espaciales, w la frecuencia y ¢ el tiempo.
Permite, por tanto, analizar el sistema en términos de modos de Fourier k,
que son base como los gaussianos, pero continua en lugar de discreta como
aquellos.

La zona intermedia entre ambos mecanismos, en la que los modos pre-
sentes son ya numerosos pero las condiciones de contorno ejercen ain una
influencia significativa, es la més inexplorada. Sin embargo, los laseres de
gran apertura reales estdan en su mayoria en esta zona. En algunos estudios
tedricos se concluye que las soluciones en forma de onda viajera ain existen
cuando el sistema no es infinitamente extendido [Harkness et al., 1994], lo
que nos permite hacer uso de las técnicas de analisis desarrolladas bajo la
suposicién de sistemas infinitamente extensos.

Sin embargo, se debe tener presente que algunos trabajos experimentales
muestran las limitaciones de este enfoque, evidenciando diferencias entre las
predicciones tedricas y las observaciones en laseres reales [Hegarty et al., 1999,
Encinas-Sanz et al., 2000a, Encinas-Sanz et al., 2000b]. En el Capitulo 3



nuestro objetivo serd estudiar en profundidad un sistema de ntimero de Fres-
nel moderado, en el que tendremos ocasion de analizar con detalle estas

diferencias.

Cuando el tamano del sistema es tal que las condiciones de contorno han
perdido la mayor parte de su influencia, la dindmica interna del medio laser
prevalece, y llega el momento en que las ecuaciones de Maxwell-Bloch en
su forma maés simple pueden ser insuficientes para explicar los procesos in-
ternos. La dinamica molecular, la difusién u otras caracteristicas del medio
activo pueden hacer divergir la dindamica real de las predicciones extraidas
de las ecuaciones de Maxwell-Bloch, presentandose nuevos fenémenos, co-
mo filamentacién de la emisién [Hess et al., 1995, Fisher et al., 1996]. En
la segunda parte de este trabajo (Capitulos 5 y 6) completaremos el estu-
dio de un laser de colorante de este tipo, que viene siendo objeto de interés
de nuestro grupo en los ultimos anos. Hemos podido finalmente comprobar
que las peculiaridades que presenta, como filamentacion de la ganancia y
fluctuaciones de intensidad de origen no geométrico [Pastor y Guerra, 1991,
Pérez-Garcia y Guerra, 1994, Pérez-Garcia et al., 1995] se ven afectadas por

la dindmica molecular.

2.2 El laser de alto nimero de Fresnel

Puesto que la mayor parte del trabajo de esta memoria se centra en la
dindmica transversa de laseres de nimero de Fresnel de moderado a alto,
haremos un breve recordatorio sobre las ecuaciones de Maxwell-Bloch en su
forma no modal, y como extraer de ellas la primera informacién sobre la
emision del laser. Haremos especial hincapié en las razones fisicas que hacen
de la onda viajera transversa la solucién natural del laser.

En el Apéndice se deducen las ecuaciones desde sus primeros principios,
es decir, desde las ecuaciones de Maxwell del campo electromagnético y la
ecuacién de Schrodinger del medio material. En esta seccién continuamos
el estudio desde la forma que usaremos en casi todo el trabajo, es decir,
las ecuaciones de Maxwell-Bloch monocromaéticas, para un sistema de dos

niveles en un laser con espejos planos, en las aproximaciones de onda rotante,



amplitud lentamente variable y campo medio (A.56,A.58,A.58):

) , a

o = —Hl(1—id) — i AE P, (2.3)
OP

5 = —ull+id)P+DE], (24)
oD L o

5 = D —1-3(EP*+E°P)], (2.5)

donde, como se explica con detalle en el Apéndice:

e E=E(Z,t) es la envolvente lentamente variable del campo eléctrico,
P=P(Z,t) la de la polarizacién de la materia, D=D(Zt) la inversién
de poblacién y r=r(Z,t) el bombeo reescalado. Salvo en el Capitulo 4,
se supondra que los campos E y P son escalares, es decir, que el laser

esta linealmente polarizado.

® K, 71y 7y representan los ritmos de decaimiento del campo eléctrico, la

polarizacion de la materia y la inversiéon de poblacién, respectivamente.

o )= “;‘il—;: es la desintonizacién reescalada, donde wq; es la frecuencia

de la transicién y w es la frecuencia del campo eléctrico.

e = % es un coeficiente de difracciéon, siendo A la longitud de onda de
la emisién.

e A\, esel Laplaciano en las coordenadas transversas del sistema Z=(x,y).

La primera y obvia solucion que admiten estas ecuaciones es F, = P, =
0, D, = 1, es decir, la solucién no laser. Sélo si ésta es inestable a perturba-
ciones se obtendra emisién laser. Para comprobar esto, realizamos el andlisis
de estabilidad lineal de la solucién nula, verificando si la solucién compuesta
por ella méds una pequena perturbacién en forma de onda viajera transversa

de nimero de onda k podréa amplificarse. Es decir, si
E = E,+bee™eM
P = P,+0perie,
D = D,+ddeM,



crece hasta desestabilizar la solucién no ldser y sustituirla (Re()\) positivo)
o decrece hasta extinguirse (Re(\) negativo). Sustituimos las expresiones
anteriores en las ecuaciones (2.5) y linealizamos en términos de las ampli-

tudes de perturbacion de, dp, dd para obtener el siguiente determinante del

sistema:
—k [1—i(0 = §k%)] = A —kr 0
—YL —’)/L(l —|—Z5) - A 0 . (26)
0 0 N — A
El correspondiente problema de autovalores lleva a las ecuaciones carac-
teristicas:
A = —v 5em, (2.7)
(/4: (1—2’(5—%1{2)) +)\> (vo(1+d0)+A) —rry, = 0. (2.8)

Siendo siempre | > 0, la primera conduce a un decrecimiento de las per-
turbaciones. Para la segunda, se obtiene que la solucién nula se inestabiliza

(Re(A) > 0) cuando se cumple la siguiente condicién:

§(vL + k) — K;g/#)?

e (2.9)

r>1+ <
El caso de verificacién de la igualdad en (2.9) (equivalente a Re(\) = 0)
se conoce como estabilidad neutral, y dado un conjunto de parametros, la
correspondiente curva (k,r) se conoce como curva de estabilidad neutral.
Fisicamente, esta curva se corresponde con el primer umbral del ldser para
cada modo de Fourier k de la perturbacién.
Analizando la curva de estabilidad neutral, encontramos que el compor-
tamiento transversal en el umbral se bifurca en funcién del valor de la desin-

tonizacion o:

e Para desintonizacién negativa, 6 < 0, el umbral més bajo corresponde

a la onda homogénea, ky = 0, lo que sucede para r = 1 + 6% (Fig 2.1
(a)).

e Para § > 0, por el contrario, el umbral mas bajo sucede parar =1,y

corresponde a la onda viajera:

hy = ¢ 220+ R) (2.10)

R



a la que en adelante nos referiremos como onda critica (Fig 2.1 (b)). Fisicamente,
un modo con un vector transverso distinto de cero implica que la direccién
de propagacion forma un angulo con el eje 6ptico. Veamos cual es el origen
fisico de esta diferencia de comportamiento. El vector de onda con el um-
bral mas bajo, kg, es favorecido por ser el que permite al campo “inclinado”
de esta manera compensar la desintonizacién y entrar en resonancia con la

linea de ganancia. El argumento fisico queda ilustrado por la figura 2.2, que

(a) (b)

gl Inestable

1 sk Inestable 1

1k Estahle ]
Estable

Figura 2.1: Curvas de estabilidad neutral de la solucién nula para x = 1, v, = 1000 a)
S——1,b)5=1

representa el caso § > 0. El vector k.qvidaq €S €l que en modulo corresponde a
la longitud de onda de emision kegvidad = 2, y €l modulo del vector kipansicion
viene dado por kyansicion = “2+. El dibujo corresponde al caso de desintoni-
zacion positiva, es decir, kyansicion = Keavidad- COn esta construccion, kg es el

vector transverso a Ecavidad de longitud tal que:

Etransicion = Ecavidad + EO 5 (211)
o equivalentemente:
thTansicion = kgavidad + k(Q) (212)



I;transici()n

Kcavidad

Figura 2.2: La compensacién de la desintonizacién de la cavidad mediante la emisién

fuera de eje en el caso § > 0

Bajo la suposicién de que kg < keavidad, 10 que es inherente a la aproximacién

paraxial, podemos desarrollar en serie de Taylor,

kg
k ransicion ~ kcavi a, + . 2.13
! dad 2kcam’dad ( )
Sustituyendo por las correspondientes frecuencias:
Wap W kgc
— =4 — 2.14
c c 2w ( )
Recordando que § = ““72—_‘" ya= %, se llega efectivamente a obtener:
20
ge = 0t (2.15)
Ka

como dedujimos en la ecuacién (2.10). Sin embargo, cuando la desintoniza-
cion es negativa, Kiansicion < Keavidad, €l anadir un vector %0 # 0 no favorece
la resonancia, sino al contrario. Por tanto, el caso mé&s favorable cuando
0 < 0 es la onda homogénea, como se ha deducido de las ecuaciones.

Notese que la condicion umbral solo da la amplitud de kg, y no su di-
reccion, que puede reposar en cualquier punto del circulo de la figura 2.2.
En principio, todas las ondas transversas sobre el circulo k = kg son ex-
citadas y pueden amplificarse, pero el efecto conjunto de las condiciones
iniciales y la competicién no lineal entre las ondas hara que se rompa la si-
metria, de forma que el estado estacionario conste de una sola de estas ondas
[Harkness et al., 1994].



Pero este escenario ideal de la formacion del patrén inmediatamente des-
pués del umbral puede quedar seriamente distorsionado por la realidad ex-

perimental:

e Cuando se tiene en cuenta la dimension finita de la apertura, se com-
prueba que en el estado final domina el nimero de onda k predicho por
la teoria, pero presentado en forma de onda estacionaria en lugar de via-
jera. Esto hecho fue predicho por diversos autores [Harkness et al., 1994,
Feng et al., 1994] y recientemente observado experimentalmente en léser
de semiconductor [Hegarty et al., 1999, Ackemann et al., 2000]. Asi,
atin en los casos en los que la difraccién esta debilitada, la condicién

de contorno cumple un papel fundamental.

e En muchas realizaciones experimentales la condicién de monomodo lon-
gitudinal no puede cumplirse, pero la teoria expuesta no predice el com-

portamiento en estos casos en que la desintonizacion no es univaluada.

e Es importante saber qué sucede mas alla del umbral, es decir, las ines-
tabilidades a las que a su vez esta sujeta la primera solucion laser, sea

viajera u homogénea.

Estas cuestiones se tratardn a lo largo de la memoria, cuando nuestros

experimentos nos den ejemplos de diferencias con el caso ideal aqui expuesto.

2.3 Ecuaciones de amplitud

Los medios laser se clasifican en tres tipos, dependiendo de la magnitud
relativa de las constantes de tiempo del campo eléctrico, la polarizacién y la

inversién de poblacién:

e Clase A, cuando las constantes de polarizacién e inversién son mucho
mayores que las pérdidas del campo eléctrico (v, v > k), de forma
que las variables de la materia siguen al campo. A esta clase pertenecen
los laseres de colorante. Se ha comprobado que existe una equivalencia
tedrica entre este tipo de laseres y sistemas Opticos pasivos como el
oscilador fotorrefractivo (OPO) [Staliunas et al., 1995].



e Clase B, en los que la constante de decaimiento de la polarizacién es
mucho mayor que las otras dos 7, > v),k. A este tipo pertenecen
sistemas tan importantes como los laseres de COs o los de semiconduc-

tores.

e (lase C, cuando las tres constantes son comparables en magnitud, v, ~

’7” ~ K.

Las diferentes escalas de tiempo involucradas, permiten en algunos casos
hacer aproximaciones a las ecuaciones de Maxwell-Bloch que simplifiquen el
problema sin perder los rasgos fundamentales.

Asi, en los laseres de clase A, como se ha dicho, las variables materiales
varian rapidamente para después ajustarse y seguir fielmente la evolucion del
campo E. Por lo tanto podemos eliminarlas adiabédticamente (0; P, 9;D ~ 0)

para obtener una tnica ecuacién para el campo:

1—10
14 62

o . r ia
E_—(l—z5)<1+52+1>E+5ALE+

E|E,  (2.16)

donde 7 = tk, y se han supuesto condiciones proximas al umbral. Sin embar-
go, esta ecuacion, que se conoce como de Ginzburg-Landau, dista en muchas
ocasiones de ser una aproximacion realista. Un método mas completo de
eliminacién adiabatica iterativa, o de escalas multiple, conduce a la ecuacién
de Swift-Hohenberg compleja (CSHE) [Staliunas, 1993]:

/{2

(k+71)

O

. r ia
2 = —(1-id) (— 4 1) B+ AL B~

9 .
s H(58-0) B EIE,
(2.17)
que difiere de la anterior en que incluye un término de difusién, que refleja
el cardcter finito de la linea de ganancia. Esta ecuacién es valida para los
laseres de clases A y C [Lega et al., 1994] en las proximidades del umbral
y alrededor de la resonancia. Uno de sus intereses es su universalidad: los
laseres comparten la CSHE con sistemas quimicos, superfluidos o supercon-
ductores, por citar ejemplos de su extension en la descripcién de sistemas
formadores de patrones.
En los laseres de clase B, la primera simplificaciéon sencilla consiste en

eliminar adiabaticamente sélo la polarizacién.
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que también es valida solo en las proximidades del umbral.

A lo largo del trabajo se abordara el estudio de laseres representativos
de la clase B (CO,, Capitulo 3 y 4) y de la clase A (colorantes, Capitulos 5
y 6). En general operaran lejos del umbral, o bien estaremos interesados en
comportamientos transitorios, lo que no nos permitira hacer uso seguro de
las ecuaciones de amplitud ni de ecuaciones reducidas. Asi pues, en lo que

sigue solo se usaran las ecuaciones de Maxwell-Bloch completas.
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Capitulo 3

Dinamica espacio-temporal del
laser de clase B de gran

apertura

Como ya se dijo en la introduccién, cuando la apertura es pequena, el com-
portamiento del sistema laser puede ser facilmente explicado en términos de
dindmica modal. Pero cuando el tamano transverso aumenta, el compor-
tamiento del sistema se hace mas y mas independiente del contorno, y la
formacién de estructuras empieza a ser dominada por la dindmica intrinseca
y las no linealidades del medio activo. Cuando esto ocurre, patrones, turbu-

lencia y defectos aparecen espontaneamente.

Todos estos fendmenos se repiten sorprendentemente en muchos otros ti-
pos de sistemas formadores de patrones, tales como hidrodinamicos, ondas
de Faraday, reacciones quimicas no lineales, etc. En particular, en muchos de
ellos se han observado procesos de promediado que llevan de un patrén turbu-
lento a cortas escalas de tiempo, a una estructura ordenada cuando el sistema
es observado durante un tiempo suficiente, que obviamente depende del sis-
tema concreto [Ning et al., 1993, Gluckman et al., 1993, Bosh et al., 1994].
Un proceso similar habia sido predicho por numerosos autores para siste-
mas Opticos formadores de patrones, tales como laseres de gran apertura
[Harkness et al., 1994, Feng et al., 1994, Huyet et al., 1995, Staliunas, 1995,
Huyet y Rica, 1996].
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En el area experimental se han realizado interesantes trabajos en laseres
continuos de CO, de gran apertura [Dangoisse et al., 1992, Huyet et al., 1995,
Huyet y Tredicce, 1996, Lovergneaux et al., 1996, Labate et al., 1997a], y re-
cientemente, en laseres de semiconductor de emision vertical con niimeros de
Fresnel muy altos [Fisher et al., 1996, Hegarty et al., 1999]. Mucho menos
trabajo se ha dedicado a los laseres pulsados de CO,, por otra parte de uso
frecuente en las aplicaciones. Sin embargo, su caracteristico bombeo lejos del
umbral los hacen muy interesantes al permitir explorar rangos prohibidos a

los laseres continuos.

Por desgracia, la extremadamente rapida evolucion de la dinamica de
estos laseres (algunos nanosegundos para el CO,, y picosegundos para los
laseres de semiconductor), habia impedido hasta ahora registrar patrones
con la resolucion temporal suficiente como para ser capaces de apreciar
su evolucion. Como solucién parcial, la demostracién de la equivalencia
tedrica de los laseres de clase A con sistemas de evolucién lenta como el
OPO, con tiempos caracteristicos de segundos, nos ha permitido tener una
imagen de la dindmica implicada [Staliunas et al., 1995, Vaupel et al., 1996,
Weiss et al., 1999], asi como algunos estudios que tratan el papel de las
condiciones de contorno sobre las simetrias y escalas espaciales del patrén
[Farjas et al., 1994, Arecchi et al., 1993]. En particular, [Farjas et al., 1994]
muestra la transicion del patron desordenado en observacién instantanea al
patrén simétrico en promedio temporal en uno de estos sistemas, cuando el

ntumero de Fresnel es moderado, como en nuestro caso.

Sin embargo, no existe tal especie de sistemas equivalentes para la clase
B. La cdmara “streak”, con resolucién de picosegundos, es lo suficientemente
rapida como para seguir la evolucion del ldser de semiconductor unidimensio-
nal [Fisher et al., 1996], pero no permite tomar instantéaneas del patrén com-
pleto de un laser bidimensional tipico. Por tanto, hasta la fecha, el analisis
experimental de la dinamica espacio-temporal del laser quedaba limitado a
medida de patrones bidimensionales integrados en el tiempo o unidimensio-
nales, por un lado, y la evolucién en el tiempo de la dindmica local, por
otro. No obstante, quedaba por resolver la cuestién de cual ha sido la “his-
toria” del patrén (es decir, la evolucién de la dindmica transversa resuelta

en el tiempo), medida clave para contrastar las muchas predicciones tedricas



dadas al respecto, y asi tener un mas profundo conocimiento de la dinamica.

Con este fin, nuestro grupo ha desarrollado un sistema experimental que
permite tomar instantaneas del patrén transverso con un tiempo de resolu-
cién de ~2 ns. Gracias a esto, en este Capitulo estudiaremos, tanto experi-
mental como tedricamente, la dinamica espacio-temporal de un laser pulsado

de CO5 de apertura moderada.

3.1 El sistema experimental.

3.1.1 El laser TEA de CO,

La parte principal del sistema experimental es el laser de COy de excita-
cién transversal a presién atmosférica (TEA), desarrollado también por el
grupo [Encinas-Sanz y Guerra, 1991, Encinas-Sanz et al., 1996]. El resona-
dor semisimétrico, de L=112 cm de longitud, lo forman un espejo plano de
reflectividad 71 = 0.6 y uno esférico de radio de curvatura R2 = 10 m y
reflectividad 72 = 1.

En el laser TEA-CO; sélo oscila una transicién molecular: la correspon-
diente a la linea P20 [Vorobeva et al., 1994]. Se puede obtener el nimero de
modos axiales que soporta el resonador bajo esta linea, a partir de la anchura
colisional Av, de la transicion laser y de la separacién en frecuencia Ay, de
los modos axiales. La primera de ellas depende de la presién y composi-
cién de la mezcla, y para nuestro sistema resulta ser de Av, ~ 2.5 — 3 GHz
[Witteman, 1987]. La segunda la fija la longitud del resonador, y resulta
ser Ay, = 57 ~ 160 MHz, siendo c la velocidad de la luz. Por tanto, el
nimero de modos axiales que caen dentro de la anchura de amplificacién del
laser es de aproximadamente 15 modos, sin que se haya introducido ningtin
dispositivo que seleccione o reduzca esta cifra.

En cuanto a los modos transversos, su numero depende de la dimensién
transversa. En la Fig. 3.1(a) se observa un esquema de la estructura trans-
versal del laser. En nuestro caso, la apertura la limita la separacién entre los
electrodos 2b ~ 20 mm, lo que, siendo A = 10.6 x 10~% m la longitud de onda
laser, da lugar a un nimero de Fresnel F ~ 10, que si bien no es muy grande,

veremos que basta para sobrepasar el limite de la dindmica modal sencilla.



Dentro del resonador se introdujo una ventana de Brewster para obtener luz
linealmente polarizada a la salida del laser.

El laser TEA CO; es un sistema muy versatil que puede funcionar en dos
regimenes dinamicos principales, dependiendo de la mezcla que compone el

medio activo:

o Régimen de pulso largo. La mezcla activa la componen He, Ny y CO,
en proporciones 1:2:3, respectivamente. En estas condiciones, el laser
produce un pulso de ~ 3 us de duracién total, formado por un breve
pico intenso de alta potencia seguido de una cola larga de menor po-
tencia. El pico intenso, de unos 60 ns de anchura, recibe el nombre de
pico de conmutacion de ganancia, y corresponde a la excitacién direc-
ta de las moléculas de CO, por el pulso de bombeo, lo que conduce
a un rapido incremento de la inversiéon de poblaciéon muy por encima
del umbral. La cola, de menor potencia, tiene su origen en el bombeo
indirecto que supone la transferencia resonante colisional de la excita-
cién entre las moléculas de Ny y las de CO,. Esta parte es tanto mas
larga cuanto mayor sea la proporcion de Ny, y puede considerarse como
cuasiestacionaria. Un estudio completo de la dinamica en este régimen

se vera en la Seccién 3.2

e Régimen de pulso corto. En esté caso la mezcla carece de Ny, y como
consecuencia, el pulso laser se reduce a la conmutacién de ganancia,
teniendo una longitud en torno a 100 ns. Este régimen no puede en
ningiin caso ser considerado cuasiestacionario, y veremos sus peculiari-

dades dinamicas en la Seccion 3.3

3.1.2 El sistema de medida

Las medidas instantaneas de la distribucion transversa de intensidad del laser
se obtuvieron mediante un interruptor electrodptico (Fig. 3.1(b)). El sistema
consta principalmente de un cristal de CdTe y un polarizador por reflexion en
angulo de Brewster, cuyo eje de transmision es perpendicular a la polarizacion
del laser. Cuando la luz alcanza el polarizador, parte de ella es transmitida

hacia un disruptor éptico, que al ser activado genera un pulso eléctrico de
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Figura 3.1: Sistema experimental: (a) estructura transversal de la cavidad laser, (b)

sistema cortador del pulso

alto voltaje (V, = 8.48 kV). Este viaja por una linea de retardo hasta el
cristal de CdTe, generando en él un efecto Pockels, que hace girar 90 grados la
direccién de polarizacion del haz laser, que ahora puede ser transmitido por el
polarizador en tanto dure el pulso de alto voltaje y por ende el efecto Pockels.
Asi, finalmente hemos obtenido una estrecha seccion o rodaja del pulso, cuya
anchura temporal estd controlada por la longitud del pulso de voltaje, que a
su vez esta regido por la longitud de la linea formadora de pulso que enlaza
el disruptor con una resistencia de carga. La posicion relativa de la seccion
respecto del pulso total también puede ser controlada, cambiando la longitud
de la linea de retardo. La distribucion de intensidad transversa asi obtenida
se registra finalmente en una cdmara piroeléctrica (Spiricon PYROCAM 1,

0.1 mm de resolucién espacial).

La parte mas importante del sistema de medida es el polarizador, formado

por dos prismas de germanio sobre los que la luz linealmente polarizada del
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laser sufre dos reflexiones consecutivas bajo dngulo de Brewster, obteniéndose
una extincién de més del 1:103. Esta clase de polarizador lineal no introduce
distorsién en la estructura espacial del haz. Ademas, proporciona un haz
secundario para la activacion del disruptor, como se ha mencionado. Para
evitar efectos de difraccion de borde en la entrada de la célula Pockels, el
tamano transverso del haz se reduce mediante el sistema telescépico formado
por las lentes Ly y Lo, de distancias focales f; =50 cm y fo = 12.5 cm. Una
tercera lente Lz (f3 = 25 ¢cm) ajusta el tamano del haz a las dimensiones de
la matriz piroeléctrica de la camara.

En resumen, el sistema descrito nos permite obtener secciones transver-
sas de los pulsos del laser, en cualquier momento a lo largo de la duracion
del mismo, y con cualquier anchura temporal. En las Secciones que siguen
veremos como, gracias a esto, se puede seguir la evolucion de la distribu-
cién transversa de la intensidad de principio a fin, asi como el proceso de

promediado temporal del mismo.

3.2 Régimen cuasiestacionario

3.2.1 Resultados experimentales

Como primer paso en el estudio de la dinamica, se hace necesario saber las
escalas de tiempo involucradas. En esta linea, empezamos por estudiar la
evolucién temporal de la intensidad en un drea pequena (~ 1 mm?). Esta
intensidad local resulta oscilar de forma completamente desordenada, pero
con un tiempo caracteristico promedio en torno a los 10 ns (Fig. 3.2 (a)).
Ademas, la correlacion cruzada entre la intensidad local tomada en dos pun-
tos distintos del patrén es ya muy baja a una distancia de 6 mm, lo cual
nos da una primera idea del tamano caracteristico de estructura espacial que
habremos de encontrar [Pastor et al., 1991]. El espectro de potencia de la
serie temporal confirma la complejidad de la dinamica, como se puede ver en
la Fig. 3.2(c). Alli, los espectros de potencia de la senal y el ruido de fondo
han sido separados para mostrar los varios 6rdenes de magnitud que median
entre la amplitud de ambos, y cémo todos los picos del espectro de la senal

son significativos.
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Figura 3.2: Evolucién temporal de la intensidad local: (a) Experimental, (b) generada
numéricamente para 7,,,.=25.0, 6 = 0.25. Espectros de potencia correspondientes, en
escala logaritmica decimal: (c¢) Experimental, con el ruido (linea de puntos) separado de

la sefial (linea sélida), (d) numérico.

No obstante, nuestro objetivo principal es la medida resuelta en el tiem-
po de la dinamica espacio-temporal, mediante la toma de instantdneas del
pulso. Una vez que ya sabemos que el periodo caracteristico de las fluctua-
ciones locales de intensidad es de unos 10 ns, para que la medida pueda ser
considerada verdaderamente instantanea serd necesario reducir la anchura
de la ventana temporal tanto como sea posible por debajo de este valor. De
no ser asi, esto es, con una exposicion mas larga, se integraria sobre varios
periodos temporales y se perderia el caracter de “instantaneo”. Por otro la-
do, si se reduce demasiado, no se dejaran pasar los suficientes fotones como
para obtener una buena razén senal-ruido. Estas consideraciones justifican
la eleccion de 3-6 ns que se ha hecho en la ventana temporal, aiin cuando el

sistema permita reducirla hasta 2 ns.

La figura 3.3 muestra algunos ejemplos de patrones tomados en la misma



posicién temporal para diferentes pulsos (300 ns de retardo desde el pico de
intercambio de ganancia), con una ventana temporal de 3 ns. Se puede ver
que todos los patrones instantaneos son desordenados, y no reproducibles
de disparo a disparo. No se ha encontrado ninguna senal de defectos en el
patron: la intensidad no se anula en ningiin punto. El contraste del patrén

puede definirse como:

I — I
O = "m 3.1
[m ? ( )

donde I, v I, son las intensidades méxima y promedio del patrén, respecti-
vamente. Si promediamos el contraste de una serie de patrones instantaneos,
obtenemos C' = 2.3.

Los ejemplos dados en la Fig. 3.3 corresponden todos a un mismo retardo
en diferentes pulsos. Cabe preguntarse si la estructura se mantiene desorde-
nada a lo largo de todo el pulso. Efectivamente, los patrones instantédneos
medidos en diferentes posiciones a lo largo del pulso (Fig. 3.4) prueban que
esta estructura irregular del patron observada a cortas escalas de tiempo esta
presente en todos los estadios de la emision laser.

Sin embargo, esta apariencia irregular esconde un cierto orden. Una com-
paracion con los patrones integrados en el tiempo revela que esta complicada
dindmica se convierte en orden en promedio, siendo los patrones integrados
en el tiempo ordenados y reproducibles (Fig. 3.5(d)), observédndose en ellos
nueve rollos paralelos a los electrodos, que son casi planos. En otras palabras,
la condicién de contorno contribuye a determinar la simetria y orientacion
de los patrones. El periodo espacial de estos rollos o bandas, medido de
maximo a maximo, es Seyp, >~ 1.8 - 2.0 mm, similar al tamano promedio de
los maximos que aparecen en el patron desordenado. Al igual que hace con
la orientacion del patrén, la condicién de contorno selecciona también su es-
cala espacial, o equivalentemente, el vector de onda transverso dominante
ko ~ SLIP ~ 1700 m~!, como aquél que produce un mejor ajuste entre los
modos transversos compatibles con la cavidad, y la optimizacion del uso de
la ganancia. Siguiendo este argumento, se puede hacer una estimacién de
la escala espacial caracteristica que se puede esperar como la razén entre la
apertura del laser, 2b = 20 mm, y el nimero de Fresnel F ~ 10, que se co-

rresponde con el orden del modo transversal mas alto posible en el resonador



Figura 3.3: Patrones instantdneos tomados en diferentes pulsos con un retardo de 300

ns desde el pico de intercambio de ganancia. Dimensiones reales del patrén 20x20 mm.
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Figura 3.4: Patrones instantdneos tomados en diferentes momentos del pulso: (a) 0 ns,

(b) 150 ns (c) 300 ns y (d) 500 ns de retardo desde el pico de conmutacién de ganancia.

[Siegman, 1986]. En nuestro caso, esta estimacion nos lleva a que la escala

26 ~

espacial esperada es £ ~ 2 mm, que estd perfectamente de acuerdo con las

observaciones.

Como se ha dicho, este comportamiento, turbulento cuando se observa a
escalas cortas de tiempo, pero regular o periédico por influencia de las condi-
ciones de contorno cuando es integrado en el tiempo, ha sido previsto en estu-
dios tedricos de la dindmica transversa del laser de tipo B [Feng et al., 1994,
Harkness et al., 1994, Staliunas y Weiss, 1995, Huyet y Rica, 1996]. Es de
senalar que la misma estructura regular se recupera cuando el promedio se
hace sobre muchos patrones instantaneos equivalentes tomados con el mis-
mo tiempo de retardo, observacion sugerida por los similares resultados en

[Encinas-Sanz et al., 1996]. En este sentido, el sistema presenta ergodicidad.
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Figura 3.5: Patrones experimentales registrados con distintos tiempos de exposicién: (a)

3 ns,(b) 30 ns, (c¢) 100 ns, (d) pulso completo integrado.

También podemos obtener informacion sobre los patrones a través de
su espectro de potencia espacial. Asi, el espectro de potencia de patrones
instantaneos revela la presencia de un estrecho anillo de vectores de onda
espacial (Fig. 3.6(a)), pero no muestra sino débilmente cudl serd la direccién
preferida. Solo para el patréon integrado el espectro de potencia correspon-
diente muestra qué direccion ha sido seleccionada por la condicion de con-
torno, revelandose en ella el espectro caracteristico de la onda estacionaria
(Fig. 3.6(c)).

Seria interesante saber cudnto tiempo de exposicion se precisa para ob-
tener un patrén suficientemente ordenado. La forma més directa de medir
esto seria tomar varias instantaneas consecutivas durante un mismo pulso.

Sin embargo, nuestro dispositivo no permite esta medida repetitiva. Como



Figura 3.6: Espectro de potencia espacial. Experimental:(a) instantaneo y (c)integrado.

Generado numéricamente (7,4, =25.0,0 = 0.25):(b) instantdneo y (d) integrado.

alternativa, los patrones de distintos pulsos se miden tomando patrones pro-
gresivamente integrados por medio de ensanchar la ventana temporal (Fig.
3.5). Se han realizado mediciones con tiempos de exposicion de 3, 30 y 100
ns, correspondientes a la Fig. 3.5 (a), (b) y (c), respectivamente. En to-
dos los casos, el tiempo de retardo de las medidas fue 300 ns, esto es, en
la cola del pulso, donde la emisién estd mas proxima a ser cuasiestaciona-
ria. Vemos que cuanto mas larga sea la exposicién, mayor es el nimero de
maximos que aparecen en el patrén, y mas bajo el contraste de la estructu-
ra espacial. Se revela que la posicion de los maximos, que en los patrones
instantdneos parecia aleatoria, en realidad no es tal, sino que aparecen con
méas probabilidad en determinadas zonas de forma que, segin aumenta el

tiempo de exposicion, la distribucion de la intensidad se aproxima al orden



del patrén integrado del pulso completo (Fig. 3.5 (d)), cuyos rollos o ban-
das se reconocen ya claramente cuando el tiempo de integracién es de 100
ns, aun mucho mas corto que el pulso completo. Vemos también claramente
cémo el orden se propaga desde el contorno difractante hacia el centro del
patron, exactamente el mismo comportamiento encontrado en observaciones
de patrones progresivamente integrados en el tiempo en sistemas no épticos
[Ning et al., 1993, Gluckman et al., 1993]. Este resultado habia sido pronos-
ticado para laseres como el resultado de la reflexién de ondas viajeras en la
condicién de contorno, y la subsiguiente generacién de ondas estacionarias
[Feng et al., 1994, Harkness et al., 1994, Staliunas y Weiss, 1995].

3.2.2 Modelo y resultados tedricos
A. Simulacién

Nuestra aproximacién tedrica al problema incluye simulaciones y analisis de
estabilidad lineal de las ecuaciones de Maxwell-Bloch (MB) para el ldser de
dos niveles.

Para las simulaciones, integraremos directamente las ecuaciones MB en
su forma (A.55-57) [Huyet y Rica, 1996]:

oL , a

5 = —k[(1 —1id) — Z§AJ_]E — kP, (3.2)
oP

5 = —v.[DE + (1+149)P], (3.3)

En un laser a presion atmosférica, el ritmo de decaimiento de la polarizacién
puede tomarse como v, = 3 x 10° s7! y el de la inversién de poblacién como
v = 107 s7*. Tomaremos el coeficiente de pérdidas como r=-c In(R)/4L =
9.0 x107 s7!. Considerando su gran radio de curvatura (Ry=10 m), se ha
despreciado el efecto del espejo, aproximando la cavidad semisimétrica por
una de espejos planos.

El perfil transverso de la ganancia se considera homogéneamente distri-
buido a lo largo de un eje transverso y gaussiano en el otro, con lo que se

pretende reproducir la distribucién espacial de la descarga eléctrica difusa
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Figura 3.7: Perfiles numéricos de ganancia usados en las simulaciones: a) transverso,

(b) temporal.

que bombea el laser (Fig. 3.7(a)). En cuanto a la forma temporal, la apro-
ximamos mediante una funcién generada ad hoc, con valores tipicamente
grandes en el maximo (I, ~15-25), como en el laser real (Fig. 3.7(b)). La
integracion numérica de las ecuaciones se realiza por una técnica estandar
(algoritmo de Runge-Kutta de orden 4 en la parte temporal, y diferencias
finitas en la espacial), en una malla suficientemente fina como para resolver
el tamano de estructuras observadas. Ademas de esto, se usa una condicién
de contorno nula, con lo que se mantiene en cero el valor del campo en los
limites de la apertura del laser. Para modelizar el efecto semilla de la emi-
sién espontanea, ausente en el tratamiento semiclasico, se simul6 la condicién
inicial de los campos por un débil ruido blanco.

Con este modelo, sencillo pero adaptado especificamente a nuestro caso,
hemos reproducido la mayor parte de las observaciones anteriormente des-
critas. Asi, la evolucion local de la intensidad y los patrones obtenidos son
muy parecidos a los registrados experimentalmente.

Los parametros de la simulacion han sido elegidos de acuerdo con el ex-

perimento. Sin embargo, el valor de la desintonizacién no puede ser extraido



directamente de los valores experimentales ya que, como se dijo en la Sec.
3.1.1, en nuestro caso la anchura colisional (0w =~ 7, ) incluye un gran nimero
de modos axiales (~ 15), con un rango espectral libre de 57 ~150 MHz
[Pastor et al., 1991]. Por tanto, en nuestro laser oscilan simultdneamente
modos cuyos valores de desintonizacién yacen principalmente en el intervalo
—1 < 6 < 1. Sin embargo, aunque debido a esto el valor de la desintoni-
zacion no esta bien definido en nuestro sistema experimental, mediante una
comparacién extensiva entre el experimento y la simulacion, observamos que
la coincidencia de resultados es mucho mejor cuando § ~ 0.2 — 0.4. Parece,
pues, que una desintonizacion positiva domina la emision, probablemente de-
bido a la competencia entre la anchura de la linea de ganancia y el quemado
espacial de los modos de orden mas bajo.

Vemos también que la simulacion de la evolucion temporal de la inten-
sidad local (Fig. 3.2(b)) resulta completamente irregular, compartiendo el
tiempo caracteristico de su equivalente experimental (Fig. 3.2(a)) y el es-
pectro de potencia ensanchado tipico de las series temporales caéticas (Fig.
3.2(d)).

En el dominio espacial, los patrones instantaneos son muy bien reprodu-
cidos, como se puede ver en Fig. 3.8, en la que una pareja de patrones expe-
rimentales (Fig. 3.8 (a),(b)) se comparan con otro par de patrones generados
numéricamente (Fig. 3.8 (¢),(d)). Estos tltimos son también completamente
desordenados y no reproducibles, destacandose en ellos s6lo una escala espa-
cial de estructuras de alrededor de 2 mm, de acuerdo con el experimento. Sin
embargo, la razén senal-ruido es C' =~ 4.5, cerca del doble de la experimental,
lo que indica que en el experimento aparecen contribuciones residuales de
modos que el modelo monofrecuencia no puede reproducir. Este punto se
tratara en la proxima seccion.

Naturalmente, también en el espectro de potencia espacial los resultados
reproducen el experimento, tanto para el patrén instantdneo (Fig. 3.6(b))
como para el integrado (Fig. 3.6(d)). Esto da otro ejemplo del papel clave
que juegan las condiciones de contorno en la seleccién del patron.

También se ha reproducido numéricamente el experimento de la integra-
cion progresiva de los patrones, mostrado anteriormente en la Fig. 3.5. La

figura 3.9 muestra los patrones integrados tedricos que corresponden a ex-



Figura 3.8: Comparacion entre patrones instantéaneos: (a),(b) experimentales

y (¢),(d) numéricos, para r=25y d = 0.25.

posiciones de 3, 30 y 100 ns (Fig. 3.9(a),(b) y (c) respectivamente), donde
se puede ver el notable acuerdo con sus equivalentes experimentales (Fig.
3.5(a),(b) y (c)), siguiendo la misma evolucién desde el comportamiento tur-
bulento al orden inducido por las condiciones de contorno. Finalmente, en
la Fig. 3.9(d) se muestra el patrén completamente integrado, que muestra
las mismas nueve franjas paralelas a los electrodos que su equivalente expe-
rimental (Fig. 3.5(d)).

Por tanto, el modelo parece retener las principales caracteristicas de nues-
tro sistema, y por tanto puede ser considerado fiable para hacer predicciones
sobre condiciones hasta ahora no alcanzables experimentalmente, como evo-
lucién cerca del umbral y sintonizacién (Fig. 3.10). En la Fig. 3.10 (a)

se muestra un patrén instantaneo para 7,,., = 25y 6 = —0.5. Se puede



(a) (b

() ()

Figura 3.9: Patrones numéricos (7,4,=25.0,6 = 0.25) con distintos tiempos de integra-
cién: (a)3 ns ,(b)30 ns (¢)100 ns. (d) Pulso completo integrado.

observar que, pese a la desintonizacién negativa, el patron no es puramente
homogéneo, sino que presenta inestabilidades con emisién fuera de eje. Aun-
que nosotros no podemos observar este hecho, se han obtenido recientemente
ejemplos experimentales en laser de semiconductor de emision vertical en
[Hegarty et al., 1999, Ackemann et al., 2000]. Por su parte, en la Fig 3.10
(b) se observa un patrén instantdneo numérico obtenido para 7., = 2y
0 = 0.25, es decir, muy cerca del umbral. Se observa que el patrén ins-
tantaneo presenta la estructura de bandas claramente definida, sin que la
turbulencia haya tenido ocasion de desarrollarse. Analizaremos estos resul-

tado en la proxima Subseccién.



(a) (b)

Figura 3.10: (a)Patrén instantdneo tedrico obtenido para 74,4, =25.0, §=-0.5, (b) Patrén

instantdneo tedrico obtenido para r,,,,=2.0, 6=0.25

B. Andlisis de estabilidad lineal

Como se ha mencionado, la escala de tiempo de las oscilaciones irregulares
de la intensidad local es de unos pocos nanosegundos (Fig. 3.2), en tanto que
la duracion del pulso completo esta en torno a 3 us. Como consecuencia de
esta gran diferencia entre las escalas de tiempo involucradas, es una buena
aproximacion considerar como cuasiestacionaria la dindmica medida en la
cola del pulso [Biswas y Harrison, 1986]. Por tanto, nos permitimos hacer
uso de las propiedades del analisis de estabilidad lineal para aprender algo
mas sobre la dindmica observada.

Asi pues, emprendemos el estudio linealizando las ecuaciones (3.2)-(3.4).
Como se dijo en el Capitulo 2 y es bien sabido, del estudio de la estabilidad
lineal de la solucién no laser (Fy = Py = 0, Dy = 1) se desprende que la
geometria de la solucion laser con el umbral mas bajo depende del signo de
la desintonizacién § de la cavidad [Jacobsen et al., 1994]. Asi, cuando § < 0,
la solucion emergente es espacialmente homogénea, es decir, con un nimero
de onda transverso ky = 0, pero cuando d > 0, el laser selecciona una solucion
en forma de onda viajera con una contribucién transversa al vector de ondas

by = |20t R) 5 (3.5)

ar

que se manifiesta como una emisién laser fuera de eje.
Ya habiamos notado, de la comparacién entre el experimento y la simula-

cién, que la desintonizacion positiva parece dominar. Sin embargo, estando



nuestro ldser muy por encima del umbral, es de esperar que el comporta-
miento incluya caracteristicas de todos los modos que pueden ser excitados.
Por tanto, si queremos analizar la estabilidad de nuestro sistema, debemos
considerar en nuestro estudio la soluciéon de ambas ramas de la bifurcacion:
desintonizacion positiva y negativa.

El anélisis de estabilidad que aqui se presenta puede considerarse estandar,
y encontrarse a menudo en la literatura [Feng et al., 1993, Harkness et al., 1994,
Jacobsen et al., 1994, Lega et al., 1995, Huyet y Rica, 1996]. Es una pode-
rosa herramienta tedrica, cuyo principal inconveniente desde el punto de vista
experimental es que requiere asumir el sistema como infinitamente extenso
en el plano transversal. Sin embargo, si pretendemos sacar de él informacién
significativa, debemos tener en cuenta que los sistemas reales son limitados,
lo que les hace comportarse de forma obviamente distinta de las expectati-
vas tedricas en tres aspectos, principalmente. En primer lugar, como hemos
senalado en la Sec 3.2.1, el vector de ondas dominante estd también selec-
cionado por la condicién de contorno, y de la Ec. 3.5 se puede deducir que,
en un sistema multimodo, ésto implica que el correspondiente valor de la
desintonizacion § se verd asi mismo favorecido por el contorno.

En segundo lugar, el modo favorecido por el laser real justo por encima del
umbral cuando § > 0 resulta ser una onda estacionaria, y no una onda via-
jera como predice el andlisis lineal [Feng et al., 1994, Harkness et al., 1994,
Staliunas y Weiss, 1995]. Este hecho también ha sido observado experimen-
talmente en [Hegarty et al., 1999].

Y por ultimo, no todas las longitudes de onda transversa que se supone
deben surgir pueden ser mantenidas por el sistema. En nuestro caso, toda

oscilacién transversa con k < kgy ~ w/b ~ 315 m~!

serd suprimida por
difraccién. Tal y como mostraremos mas adelante, esta restriccion tiene
importantes repercusiones sobre la estabilidad del sistema.

Asf pues, la Ec. 3.5 nos permitira saber qué desintonizaciéon corresponde
a nuestro vector de ondas experimental. El tamano promedio de los pe-
quenos maximos de los patrones instantaneos, y el periodo espacial de las
franjas que aparecen en el patrén integrado es Se,, ~ 1.8 x 107° m, lo que,
como se dijo antes, corresponde a la intensidad de una onda estacionaria de

ko = T/Sexp =~ 1700 m™!, que a su vez es la primera solucién léser para



d ~ 0.25 (Ec. 3.5). Esta estimacién es consistente con los resultados de la
Sec 3.2.2, donde se obtuvo un buen acuerdo con los patrones observados para
un rango de desintonizacién § ~ 0.2 — 0.4. Por consiguiente, nétese que esta
forma indirecta de seleccionar un tnico valor de la desintonizacién por medio
de la condicién de contorno nos da una explicaciéon de por qué el modelo
“monomodo” es suficiente para reproducir la dindmica del laser multimodo.
No obstante, aun queda el hecho de que, a pesar del notable acuerdo, los
patrones experimentales presentan un fondo constante mayor que sus equi-
valentes numéricos, como se vio en las Secs. 3.2.1 y 3.2.2, y que, como ya
se ha senalado, puede interpretarse como senal de la presencia de modos no
favorecidos de desintonizacién positiva y negativa.

Por tanto, calcularemos la estabilidad de la primera solucion laser tanto
si esta es homogénea (lo que sucede si § < 0) como si es una onda via-
jera (& > 0), siguiendo un procedimiento equivalente al utilizado para la
solucién nula. Linealizamos el sistema (3.2)-(3.4) en torno a la solucién
E, = EelFi—t) p = pciki-wt) v D = D, donde k es la componente
transversa del vector de onda.

Para ello, escribimos los campos complejos en su forma polar F =| Fj |
e®e y P =| By | €®, [Huyet y Rica, 1996]. Es til definir la variable vecto-
rial:

B
| Enl

O
| & (3.6)

]
Y

pues asi podemos expandir U en la forma U = U'o + ﬁlei‘ﬁ , donde [70 es la
solucién que queremos perturbar y Uy (7,1)e'® es una perturbacién periddica
pequena.

Introducimos pues U en el sistema (3.2)-(3.4) para obtener la ecuacién
lineal &le = Eqﬁl, donde £, es una matriz de quinto orden. Como L,
es independiente del tiempo, la solucion estd dada por la exponencial U, =
i,eM9 donde \(q) son los exponentes de Liapunov, es decir, los autovalores
de £, [Huyet y Rica, 1996]. El signo de la parte real de los autovalores

indica que la correspondiente perturbacion de vector de onda ¢ crecera hasta



inestabilizar la solucion, si es positiva, o bien decaera hasta desaparecer, si es

negativa, caso en el que la solucién inicial sera estable ante esta perturbacién.
Estabilidad de la solucion homogénea: § <0

Por la misma razén que expusimos en la secciéon anterior, en un sistema
real la expresion “solucion homogénea” significa, obviamente, tan homogénea

como sea compatible con las condiciones de contorno. Dicha solucién es:

Ey,

Bl =r—(1+0%) 5 Pi=-(1-i0)= (3.7)
1 2
Dy = —i;é : (3.8)

En este caso, la componente transversa del vector de onda es k=0 La

matriz de autovalores del sistema resulta ser:

—K —k(0 — 2¢°%) K K0 0
—r(0 + 5¢°) —K — K0 K 0
L, = on —y.0 —71 V10 oli (3.9)
Y10 gl —710 =YL 710
—'Ek WEES e R

Los autovalores A(q) buscados son las raices de una ecuacién de quinto grado,
que en este caso no pueden ser obtenidas en forma cerrada y por tanto ha
de acudirse al analisis numérico para completar la discusiéon. No obstante, es
posible obtener alguna informacién directamente de la ecuacién secular. Para
laseres clase B, una de las raices es real y el resto aparecen en pares complejos
conjugados, con lo que el signo del orden cero del polinomio secular, escrito
en forma unitaria (a5 = 1) es el opuesto al de la raiz real. En nuestro caso:

ar

57 v’q* >0 (3.10)

aooc—(g—(1+52))5+

que es siempre positiva para ¢ < 0, y por tanto deducimos que esta raiz real
no afecta a la estabilidad de la solucién homogénea.

Por otra parte, sabemos que el coeficiente de la cuarta potencia del po-
linomio secular es la suma de las partes reales de las raices. En nuestro

Caso:
ay = =) —2(k+ 1) (3.11)
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Figura 3.11: Méximo de Real(\) para varios valores negativos de 8, siendo Kg;s el limite

de difraccion.

siendo 7, K, > 0, concluimos que dos raices complejas conjugadas tienen
su parte real negativa y muy grande, y tampoco daran lugar a desestabiliza-
cion.

Por tanto, la unica fuente posible de inestabilidad es el segundo par de
raices complejas. En la Fig. 3.11 se dibuja la mayor parte real de los cinco
autovalores (Max(Real()))) para varios valores negativos de § y = 6, un
valor razonable del bombeo en la cola del pulso. Observamos que el valor
de la desintonizacién ¢ determina la estabilidad, encontrando que la solu-
cién homogénea es estable cerca de la resonancia (0 = 0), e inestable para
0 < —0.5, valor a partir del cual aparece una inestabilidad viajera alrededor
de ¢ ~ 500 m~! (Fig.3.11). Como ya hemos senalado, esta inestabilidad de
la solucién homogénea para ¢ < 0 ha sido experimentalmente observada en
[Hegarty et al., 1999, Ackemann et al., 2000]. En nuestro caso, la inestabili-
dad no esta eliminada por el borde difractante, y efectivamente da lugar a
la inestabilizacion de la onda homogénea a través del crecimiento de solu-
ciones secundarias con un numero de onda ¢ con longitud de onda préximo
al tamano de la apertura. Desgraciadamente, nuestro sistema experimen-
tal no puede ser sintonizado para comprobar esto, pero si podemos simular

numéricamente estas condiciones, como se puede ver en la ya mencionada



Fig. 3.10 (a), en la cual se muestra un patrén instantdneo para 6 = —0.5 y
r = 25.0. Todos estos modos de desintonizacién negativa pasaran a contribuir

al fondo observado en el patrén.
Estabilidad de la solucion viajera: 6 > 0

Mas complicado es el caso para d > 0, cuya primera solucién laser pre-
dicha es una onda viajera con k # 0. En este caso la matriz tiene la misma

forma que en el caso homogéneo (3.9) salvo por los siguientes cambios:

5 o— & =0+ 2 (3.12)
gas
q2 — q2 +2k-q (3.13)
donde w = 2L k2 es la frecuencia de oscilacién de la solucién viajera k

2(k+71)
cuya estabilidad se trata de comprobar. Vemos que en este caso los autova-

lores dependen no solo del vector de onda de la perturbacién ¢, sino también
del vector de ondas de la onda viajera cuya estabilidad tratamos de compro-
bar, l;, y de las direcciones respectivas. Para el andlisis, elegiremos algunos
valores concretos del angulo relativo entre ambos vectores, «, y sustituiremos
el término k - ¢ por kq cos a.

En concreto, elegimos el valor de la desintonizacién calculado anterior-
mente, § ~ 0.25, que parece ser bastante representativo, y los valores extre-
mos del angulo: o = 0 (Fig 3.12) y a = 7/2 (Fig 3.13), es decir, perturbacién
con ondas ¢ paralelas y ortogonales, respectivamente, al vector principal k.
Para ambos valores, se calcula la correspondiente curva de estabilidad neutral
(Figs. 3.12 (a) y 3.13 (a)), indicando con sombreado la zona de estabilidad,
es decir, los pares de valores (k,r) que son estables para toda perturbacién g.
Esta zona es llamada también balén de Busse [Busse, 1978].

El balén de Busse estd limitado por los umbrales de las distintas inesta-
bilidades que aparecen en el sistema, marcadas como sl - s6. Fuera de estos
limites, para cada punto (k,r) existen ciertos valores de ¢ que inestabilizan
la solucion y se amplificaran. Como ejemplos de las posibles situaciones, se
han seleccionado algunos puntos (k,r), numerados como pl — p4 y situados
en las diferentes zonas inestables del espacio de parametros, para los cuales

se dibuja la mayor parte real de los autovalores (Maxz(Real()))), a fin de dar



muestra de cémo se manifiestan las inestabilidades s1 — s6, y cudles seran
los nuevos vectores de onda ¢ que surgiran como consecuencia de ellas (Figs.
3.12 (b),(c) y Fig 3.13 (b),(c)).

Antes de ver la tipologia de las inestabilidades, veamos cual es su origen
fisico: en su busqueda de la eficiencia, el laser trata siempre de emitir en
el estado que le es mas favorable, es decir, kg, o un entorno proximo a él.
Este conjunto lo forman los vectores transversos k del baléon de Busse. Pero
si aparecen otros que se alejan demasiado de este criterio, el laser trata de
regresar a su estado mas favorable inestabilizandolos, es decir, repartiendo la
energia de la onda de frecuencia k indeseada en otras ondas ¢ mas favorables,
que podran amplificarse.

Por tanto, como vemos en Fig 3.12 y Fig. 3.12, las zonas de estabilidad
estan centradas en torno a la onda critica, que en nuestro caso es kg = 1750
m~!, segin se deduce de la Ec. 3.5, coincidiendo con el valor experimental.
Las inestabilidades no se producen simétricamente, habiendo de distinguirse

los casos en que k > kg y k < kg, como veremos a continuacion:

e Caso a = 0 (Fig.3.12): Cuando la perturbacién ¢ tiene la misma
direccién que la onda primaria k, se encuentran tres inestabilidades,
las dos primeras para k < ko (punto p1, Fig.3.12 (b)), y la tercera para
k > ko (punto p2, Fig.3.12 (¢)):

- s1, conocida como inestabilidad de Eckhaus, surge en torno a q ~
0, y por tanto yace en el drea geométricamente prohibida q < kq;y = 7
(sombreada en (Figs. 3.12 (b-c))), lo que significa que no puede ser

soportada por el sistema y sera suprimida.

- s2, aparece para numeros de onda ¢ en torno a ky. Las insta-
bilidades de este tipo (¢ #0) se les da el nombre de inestabilidades de
amplitud.

- 83, la tunica inestabilidad para vectores k > kg también queda
anulada por difraccion, por lo que la zona de estabilidad se extiende a

todo el semiplano derecho del espacio de pardametros.

e Caso a = 7/2 (Fig. 3.13): Para perturbaciones ortogonales también

se encuentran tres inestabilidades, dos para k < k¢ (punto p3, Fig.3.13
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Figura 3.12: Estabilidad del caso a = 0: (a) Curva de estabilidad neutral (k,r). La
zona de estabilidad se indica con sombreado, y los umbrales de las inestabilidades como
s1-s3, senalandose las que estan activas con linea continua, y las suprimidas con linea
discontinua. (b) Mayor autovalor (Max(Re(A)) en el punto pl, con r = 6, k = ko — Ak,
siendo Ak = 1500 m~t. (c) Mayor autovalor (Max(Re())) en el punto p2, donde r = 6 y
k = ko + Ak.

(b)), y una para k > ko (punto p4, Fig.3.13 (c)):

- s4, inestabilidad ortogonal que surge para valores de ¢ alrededor
del origen, se conoce como de zig-zag, y para la mayoria de los casos

no es soportada por el sistema.
- s5, también es una inestabilidad de amplitud, similar a s2.

- 56, es asi mismo de amplitud, pero surge para valores de ¢ menores

que s2 y s5.

Cualquier otro angulo « entre k y ¢ distinto de 0 y 7/2 tendrd una zo-

na de estabilidad y unas inestabilidades de un tipo intermedio entre las que
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Figura 3.13: Estabilidad del caso o = m/2: (a) Curva de estabilidad neutral (k,r). La
zona de estabilidad se indica con sombreado, y los umbrales de las inestabilidades como
s4-s6, senalandose las que estan activas con linea continua, y las suprimidas con linea
discontinua. (b) Mayor autovalor (Max(Re(A)) en el punto p3, donde r = 6 y k = ko — Ak,
siendo Ak = 1500 m~!(c) Mayor autovalor (Max(Re())) en el punto p4, donde r = 6 y
k = ko + Ak. Kg;5 sefiala el limite de difraccién.

aqui hemos calculado. Vemos la importancia de considerar el contorno di-
fractante: el sistema finito es mucho mas estable a perturbaciones periddicas
y ortogonales que el caso ideal infinitamente extendido, ya que el sistema

elimina muchas de estas inestabilidades.

Aparte de la informacién sobre las nuevas frecuencias espaciales, del
analisis de estabilidad es también posible obtener informacién sobre las es-
calas de tiempo que se observaran en el sistema, ya que la parte imagina-
ria de los autovalores da la frecuencia de oscilacién de las soluciones. Asi,
para el mismo caso § = 0.25 en estudio, obtenemos que todas las inestabi-

lidades activas en el sistema tienen frecuencias en el rango w ~ 100 — 300



MHz, correspondientes a periodos de 10 — 30 ns (Fig. 3.2), lo que estd en
muy buen acuerdo con los periodos de fluctuacion obtenidos experimental y
numéricamente.

En resumen, y buscando interpretar la dindmica irregular observada, con-
cluimos que la condicién de contorno difractante elige el vector de onda pri-
mario kg, y por consiguiente favorece el correspondiente valor de la desinto-
nizacién 6. Ademas, la condicién de contorno influye sobre la estabilidad de
esta solucion a través de la supresion de varias de las posibles inestabilida-
des, impidiendo que puedan estar en el origen de los patrones instantdneos
desordenados. No obstante, diversas inestabilidades permanecen activas. La
competicion entre la onda principal kg y las ondas secundarias ¢ con un vector
de onda préoximo a aquella, pueden dar cuenta de la turbulencia observada.

Asi mismo, no podemos olvidar los otros modos axiales con todos los
posibles valores de la desintonizacion, cuya contribuciéon conjunta forma el
fondo homogéneo del patrén, que hace que la intensidad sea distinta de cero

en todo punto, a diferencia de lo esperado para la onda estacionaria pura.

3.3 Régimen transitorio

El laser de CO4 de gran apertura también puede ser operado en régimen de
pulso corto (pulso de conmutacién de ganancia, de anchura ~ 1077 s), que en
ningin caso puede ser considerado como cuasiestacionario, sino que se trata
de un régimen puramente transitorio. Esta forma de emisién rara vez es
considerada en los estudios de dinamica laser, atin cuando la operacion pul-
sada es la mas comun en muchos laseres reales, especialmente en los de gran
apertura. En esta Seccién mostramos que incluso esta dinamica transitoria
muestra las senales de turbulencia espacio-temporal con orden subyacente en

promedio temporal.

3.3.1 Sistema experimental

El sistema experimental es idéntico al utilizado para las medidas en régimen
cuasiestacionario, con la tnica excepcion de que la mezcla gaseosa del laser

carece de Ny, de forma que la emisién se limita al pulso de conmutacién de
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Figura 3.14: Evolucién temporal de la intensidad local del pulso ldser: (a) experimental,

(b) numérica, para 7;,q.,=70, 6=0.25.

ganancia, de unos 100 ns de anchura.

3.3.2 Resultados experimentales

Al igual que en el estudio previo, antes de comenzar con la formacion del
patrén hemos de conocer la evolucién temporal, para saber las escalas de
tiempo implicadas en la dindmica. Como en el otro caso, la intensidad local
se midié a través de un pequeno diafragma con un diametro de ~ 1 mm.
Observamos un perfil de intensidad sumamente irregular, (Fig. 3.14(a)), con
un periodo caracteristico de unos pocos nanosegundos (~ 6 ns).

Una vez sabemos las caracteristicas temporales de la emisiéon, podemos
investigar las espaciales por el mismo procedimiento del caso cuasiestaciona-
rio. En este régimen, la potencia media del pulso es mucho mayor, llegando
a las 80 veces por encima del umbral, lo que nos permite apurar al maximo
las posibilidades del sistema de medida, acortando la exposiciéon hasta los 2
ns. La figura 3.15 muestra un ejemplo de patrones medidos con esta anchura
de 2 ns en la misma posicién temporal de distintos pulsos, correspondiente
a un retardo de 75 ns desde el pico de conmutacién ganancia (Fig. 3.16(b)).
Puede verse que en este experimento se repite la alta irregularidad e irrepro-
ducibilidad de los patrones.

Para saber si la apariencia del patrén es irregular a lo largo del pulso,



Figura 3.15: Patrones instantdneos tomados en diferentes pulsos con una anchura de

ventana temporal de 2 ns y un retardo de 75 ns medido desde el pico de ganancia. Di-

mensién real del patrén ~ 20 x 20 mm.

repetimos el experimento de la Fig. 3.15, pero ahora centrado en el maximo
del pico de intercambio de ganancia, que corresponderia a una medida sin re-
tardo, segun el criterio que estamos utilizando (Figs. 3.16(b) y 3.17(a),(b)).
Como en el caso anterior (retardo de 75 ns), la apariencia general es de-
sordenada, mostrando una profunda modulacién espacial con un pequeno
nimero de maximos locales. Esta observacion sugiere que la distribucion de

intensidad sigue siendo irregular a lo largo de los 100 ns que dura el pulso.

Naturalmente, como hicimos para el caso cuasiestacionario, la descrip-
cion de la dinamica se completara si sabemos si la distribucion instantanea
de la intensidad se mantiene estatica o evoluciona a través de la duracién del

pulso. En concreto, se midieron patrones con exposiciones de 2, 3, 6, 10, 30,
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Figura 3.16: Dos cortes temporales sincronizados con el pulso completo: (a) cerca del
pico, (b) 75 ns después. Duracién de los cortes: 2 ns. Se ha filtrado la oscilacién irregular

de la intensidad.

60 ns y el pulso completo. Las correspondientes imégenes aparecen en la Fig
3.18. Como en la Sec. 3.2, més y mas maximos locales instantdneos apare-
cen segun progresa el tiempo de integracion. Ademas, la posicion de estos
no es completamente arbitraria: la estructura desordenada que se observa
en las imdgenes de exposicion corta (Fig. 3.18 (a)), da lugar a distribucio-
nes de intensidad progresivamente mas ordenadas, descubriendo la simetria
determinada por la condicién de contorno. Por tanto, el orden espacial se
manifiesta incluso en esta evolucion turbulenta y no estacionaria, la cual, en
conjunto, no es mas larga que 30 periodos de las fluctuaciones de intensidad
(Fig. 3.14), [Encinas-Sanz et al., 2001].

El espectro de potencia espacial también resulta ser irreproducible y de-
sestructurado en cada pulso individual (Fig.3.19(a)). Pero si se promedian
los espectros de Fourier de 100 patrones instantaneos, pueden observarse dos

maximos bien definidos (Fig.3.19(c)), senal de la escondida regularidad.

A primera vista es posible observar cémo el contraste entre los picos y
valles de intensidad decrece cuando el tiempo de integracién se alarga. Para
cada tiempo de integracion At medido en la Fig. 3.18, se han promediado
los contrastes de 100 patrones para dar un valor significativo del contraste

C, definido como en la Sec. 3.2.1. Los resultados de C' en funciéon de At



Figura 3.17: Patrones instantdneos (cortes de 2 ns), medidos en el maximo del pico de

ganancia (retardo nulo): (a)-(b) experimentales, (¢)-(d) numéricos, para r=70, § = 0.25.

se muestran en la Fig.3.20. Los datos se ajustan bien a una hipérbola de la
forma (Fig.3.20(a)):

C(AL)™ = a (3.14)

donde n, = 0.36 + 0.02, a es una constante de normalizacion, y At se da
en nanosegundos. Esta pérdida del contraste da cuenta del ntimero creciente
de maximos locales repartidos por el patrén cuando la exposicion aumenta
(Fig.3.18), y puede considerarse un pardmetro representativo para cuantificar

la dinamica turbulenta y su proceso de promediado.



Figura 3.18: Patrones experimentales integrados para distintos tiempos de exposicién:
(a) 2 ns, (b) 6 ns, (¢) 11 ns, (d) 30 ns, (e) 60 ns, (f) pulso de conmutacién de ganancia

completo.



Figura 3.19: Espectro de potencia espacial para un tnico patrén: (a) experimental,
(b) numérico. Espectro de potencia promedio de: (b) 100 patrones experimentales ins-

tantaneos, (d) 50 patrones instantdneos numéricos.

3.3.3 Modelo y resultados tedricos

Para la reproduccién numeérica de estos experimentos utilizaremos el mismo
modelo de Maxwell-Bloch (Ecs. 3.2-3.4) que nos permitié simular el caso
cuasiestacionario, con la excepcién del perfil temporal de la excitacién, que
es sustituida por una funcién cosenoidal con un parametro de bombeo alto
en el maximo (1,4, =~ 60-70), y una anchura a media altura de 100 ns, tal y
como sucede en el laser real.

En este caso la simulacién numérica también reproduce con notable éxito
las caracteristicas de las observaciones experimentales. Asi, el perfil temporal
local del pulso (Fig. 3.14(b)) muestra la misma longitud y caracteristicas que
su equivalente experimental.

En el dominio espacial, la similitud puede verse en la Fig. 3.17, en la que
una pareja de patrones experimentales (Fig. 3.17 (a),(b)) se comparan con

sus equivalentes numéricos 3.17 (c),(d)). El tamano promedio de los méximos
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Figura 3.20: Contraste del patrén como una funcién del tiempo de exposicién o anchura

del corte: (a) experimental, (b) numérico.

en este caso es de ~ 1.5 mm.

En el dominio de frecuencias espaciales, se observa como tanto el espectro
de potencia de un tinico patrén instanténeo, (Fig. 3.19(b)), como el promedio
sobre 50 muestras (Fig. 3.19(d)) reproduce el experimento. Esto prueba el
papel esencial que la condicion de contorno juega aun sobre la seleccion del
patrén.

La figura 3.21 muestra los patrones numéricos obtenidos para “exposi-
ciones” integradas de 2, 6, 10, 30, 60 y 100 ns (Fig. 3.21(a)-(f), respecti-
vamente), que han de ser comparadas con sus equivalentes experimentales
en la Fig. 3.18. La pérdida de contraste de los patrones numéricos inte-
grados sobre intervalos de tiempo progresivamente mayores, calculados como
en el caso experimental, puede también ser aproximado por una funcién hi-
perbdlica C'(At)™ = o'. Se promedi6 el contraste de 50 patrones tedricos
para cada At, obteniendo n, = 0.38 £ 0.04 (Fig.3.20(b)), valor compatible
con el obtenido para el caso experimental.

Como resumen, en esta seccién hemos realizado un estudio resuelto en

el tiempo de la dindmica espacio temporal del laser TEA-CO5 en régimen



Figura 3.21: Patrones tedricos integrados para distintos tiempos de exposicién: (a) 2 ns,

(b) 6 ns, (¢) 10 ns, (d) 30 ns, (e) 60 ns, (f) pulso de conmutacién de ganancia completo.



de pulso corto, concluyendo que en este estado no estacionario también se
hallan en la dinamica las caracteristicas del caos espacio-temporal, incluyendo
la evolucion de la turbulencia al orden al realizar observaciones a tiempos
largos. Todos los resultados experimentales se pueden reproducir gracias al
modelo de Maxwell-Bloch de una tnica frecuencia. Ademas, hemos propuesto
la medida del contraste como parametro para cuantificar la evolucion del

proceso.



Capitulo 4

Dinamica de polarizaciéon en un

laser de CQO» cuasi-isotréopo

La dindmica del campo laser es habitualmente estudiada como si éste fuese
un campo escalar, ya que en la mayoria de los sistemas, como en el laser
de CO; del Capitulo anterior, el estado de polarizacién queda impuesto por
las anisotropias de la cavidad. En nuestro caso, por ejemplo, la polarizacion
quedaba determinada mediante una ventana de Brewster. Sin embargo, en
cavidades laser perfectamente cilindricas sin elementos para seleccionar la
polarizacion, el estudio de la dinamica hace necesario considerar la naturaleza

vectorial del campo eléctrico y la polarizacion de la materia.

Experimentalmente, esta situacion se manifiesta en la alternancia en-
tre dos estados de polarizacién, o incluso dinamicas mas complicadas como
la emisién simultanea y la competicion de varios modos con distintas po-
larizaciones, preferentemente circulares en los laseres de semiconductor de
emisién vertical (VCSEL) [Degen et al., 2000], y lineales en ldseres de gas
[Puccioni et al., 1989, Taggiasco et al., 1997].

Varios trabajos tedricos han estudiado esta dinamica de competicion, ela-
borando modelos basados normalmente en anisotropias en las frecuencias
[Paddon et al., 1992], o dltimamente, en el acoplo de dos estados de polariza-
cién con la coherencia de cuadrupolo magnético [G. C. Puccioni y Oppo, 1987,
Matlin et al., 1995, Abraham et al., 1996]. Generalmente, los estudios supo-

nian condiciones de perfecta resonancia para un laser Zeeman con un estado

25



E,

Figura 4.1: Montaje experimental: E;: Espejo de reflexién total, D: Diafragma, C:
Cortador intracavitario, V: Ventana intracavitaria, Eo: Espejo de salida, P: Polarizador,
D1: Fotodetector para la componente transmitida, D2: Fotodetector para la componente

reflejada.

atémico superior con J = 1 y un estado inferior J = 0, siendo J el momen-
to angular. El principal resultado consistia en la prediccién de un estado
oscilante estable en ambos campos polarizados y la intensidad total.

En este Capitulo presentamos resultados experimentales y tedricos sobre
la dinamica espacio-temporal y de polarizacién de un laser cuasi-isotrépo
continuo de baja presion, operando en bajo nimero de Fresnel. Contrastando
con lo visto en el Capitulo anterior, tendremos aqui un ejemplo de dindmica

que puede explicarse como interaccién de un pequeno nimero de modos.

4.1 Procedimiento experimental

En este experimento se usé un laser continuo no polarizado de CO4y a baja
presién (Fig. 4.1) cuya cavidad esta formada por un espejo plano de reflexion
total (E;), y un espejo esférico de salida (Eg), con un radio de curvatura de
Ry = 3 m y reflectividad ro = 0.914, montado sobre un soporte piezoeléctrico
que permitia controlar la linea de emision (P20) y la desintonizacién de la
cavidad. La longitud del resonador era de L = 1.3 m y la apertura de 2b=20
mm, pudiendo ésta ser reducida mediante un diafragma intracavidad (D). El
medio era bombeado por una descarga eléctrica continua, que mantenia la

ganancia a 2 veces por encima del umbral.



Como estamos interesados en estudiar el estado transitorio del ldser, este
se inducfa mediante un cortador mecénico (C) con una frecuencia de alre-
dedor de 120 Hz, que introducia en la cavidad las pérdidas necesarias. Fi-
nalmente, para controlar la anisotropia de la cavidad, se usé una ventana
plano-paralela antirreflectante de ZnSe (V) dentro de cavidad, que podia ser
inclinada micrométricamente, introduciendo asi astigmatismo por incidencia
oblicua.

El estado de polarizacién de la emision del laser ha sido analizado me-
diante un polarizador de malla (P), que tiene la propiedad de transmitir una
de las polarizaciones de la radiacién incidente y reflejar la ortogonal. Este
tipo de polarizador nos permite analizar simultaneamente las dos componen-
tes, con un coeficiente de extincién de 1:180. Ambas polarizaciones, reflejada
y transmitida, son dirigidas a sendos detectores (D1 y D2), con un ancho
de banda de 100 MHz, cuyas areas sensibles son mucho més pequenas que
el haz. Finalmente, ambas senales locales son registradas en un osciloscopio
digital (Lecroy LT423L), con 500 MHz de ancho de banda.

En este estudio de la dinamica de polarizacién del transitorio de en-
cendido del laser, se han realizado dos experimentos. En el primero (Sec.
4.2), el diafragma se reducia hasta permitir la emisién solamente en el mo-
do fundamental TEMgy, para estudiar las bases que rigen esta dinamica
[Leyva et al., 2001b]. Posteriormente, el diafragma se abre hasta que las
dos primeras familias de modos estan presentes: el fundamental, TEMg, v
los de segundo orden TEMy; y TEM;y (Sec. 4.3) [Leyva et al., 2001a].

4.2 Dinamica del modo fundamental

4.2.1 Resultados experimentales

Con esta configuracion, en la que sélo el modo Gaussiano fundamental estéd
activo, el estado estacionario del ldser (sin inducir el transitorio ni la ventana
inclinada (V)) estd siempre polarizado en la direccién horizontal, condicién
que queda fijada por las anisotropias residuales del laser [Taggiasco et al., 1997].
Al inducir el transitorio, la emisién presenta las caracteristicas oscilaciones

de relajacion antes de alcanzar el estado estacionario (Fig 4.2 (a)).



En cambio, si se observa sélo una direccién de polarizacion (Fig 4.2 (b)),
el laser muestra, junto con la relajacion, otra oscilacion que no esta correla-
cionada con la primera. Comparando ambas componentes observamos que

(prescindiendo de la relajacion) oscilan en oposicién de fase (Fig 4.2 (c)).

laser intensity (arb. units)

T
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20
time (ms)

Figura 4.2: Medida experimental de: (a) intensidad total, (b) componente transmitida,
(c) componente reflejada. Las curvas no estdn a escala debido a la distinta sensibilidad de

los detectores.

Este fenémeno puede ser interpretado como competicién entre dos campos
de polarizaciones cuasi-ortogonales. Durante el transitorio, estos estados
pierden su ortogonalidad inicial e interaccionan con la misma inversién de
poblacién, dando lugar a una fuerte competicién. Finalmente, ambos estados
colapsan a un solo campo, polarizado segun la direccién preferida por la
cavidad.

La frecuencia y duracion de estas oscilaciones puede modificarse actuan-
do sobre la cavidad. En particular, la frecuencia de oscilacion depende li-
nealmente de las anisotropias de la cavidad, las cuales pueden modificarse
variando la inclinacion de la ventana intracavidad (V). Esta dependencia
queda ilustrada en la Fig. 4.3 (a). Como la oscilacién de competiciéon puede

variar desde 20 a 450 KHz, queda probado que es completamente indepen-



diente de la oscilaciéon de relajacion que, en nuestro caso, dado que el bombeo
es constante, estd fijada a 53 KHz.
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Figura 4.3: Comportamiento de la frecuencia de la oscilacién de competicién de polari-
zacién. (a) Experimental, en funcién de la inclinacién de la ventana intracavidad (V), (b)

Numeérica, en funcién del parametro de acoplo e.

En cuanto a la duracién del estado oscilatorio, depende fuertemente de
la desintonizacién de la cavidad. Pequenas variaciones de este parametro
(debidas al inevitable ensanchamiento de frecuencias en el encendido) provo-
can cambios en dicha duracién, como se ilustra en la Fig.4.4 (a) y (b). En
cualquier caso, comprobamos cualitativamente que, cuanto méas pequena es

la desintonizacién, més tiempo dura la oscilaciéon de competicion.

4.2.2 Modelo y simulaciones

Siguiendo nuestra interpretacion, la dinamica observada puede ser reprodu-

cida por medio de un modelo basado en las ecuaciones de Maxwell-Bloch que



venimos usando a lo largo de este trabajo, pero en este caso con dos campos

polarizados acoplados a través de las variables de polarizacién de la materia
[Leyva et al., 2001b]:

88Eto‘ = —k[(1 —id)|Ey — kTP, , (4.1)
% = —k[(1 —id)|Es — krPg, (4.2)
P, .

= = ~l(1+i0)Pa + D(Ea + €Ep)] (4.3)
oP,

8—156 = —.[(1+i0)Ps + D(Es — ¢E,)] (4.4)
E = —")/”[D —-1- §<Eapa + EaPa + E,Bpﬁ + Eﬁpﬂ)] ’ (45)

donde E,(t), E5(t) son los campos lentamente variables de las dos compo-
nentes de polarizacion del campo eléctrico, P,(t), Ps(t) las polarizaciones
de la materia correspondientes y D(t) la inversién de poblacién comun. El
parametro adimensional € cuantifica el acoplo entre los campos. En el laser
de COs de baja presién, el ritmo de decaimiento de la polarizacién de la
materia puede elegirse como v, = 4.4 x 108 s71, y el de la inversién co-
mo 7 = 1.95 x 10°s~*. La dindmica transitoria del campo ha sido mo-
delizada por medio de un coeficiente de pérdidas dependiente del tiempo,
[Labate et al., 1997b]:

Ii(t) = K1 + (KQ — K1> G_t/s (46)

el cual decrece desde el valor inicial Ky = 3.3x10° s7! (estado no ldser) hasta
el valor final K; = —clog(R)/4L = 1.3 x 10° s7!, siendo c la velocidad de la
luz, L = 1.3 m la longitud de la cavidad y R = /r;72 = 0.95 la reflectividad.

Notese que el acoplo fenomenolégico no es simétrico en ambas ecuacio-
nes (4.3),(4.4). Esta asimetria se revela fundamental para obtener la os-
cilacién en oposicién de fase de los campos, tal como fue observado en el
experimento. En este modelo, al no ser los campos ortogonales, cada campo
afecta al otro a través de su proyeccion sobre la polarizacién de la materia.
Este acoplo es similar al propuesto en Refs.[G. C. Puccioni y Oppo, 1987,
Abraham et al., 1996 para tener en cuenta los términos de coherencia del

cuadrupolo, que aqui no son aplicables, al no ser el de CO5 un laser Zeeman.
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Figura 4.4: (a),(b) Ejemplos experimentales de distinta duracién de la oscilacién de com-
peticién. Resultados numéricos equivalentes obtenidos para: (c) 6 =0.05, e=0.8, v=330

KHz. (d) 6 =0.005, ¢=0.8 , v=330 KHz.

Los resultados numéricos obtenidos con este modelo estan de acuerdo con
las observaciones. Como en el experimento, la frecuencia de las oscilaciones
depende linealmente de la fuerza del acoplo € (Fig.4.3(b)), lo que nos permite
asimilar este pardmetro al astigmatismo introducido por la inclinacién de
la ventana intracavitaria. De hecho, esto sugiere un método practico de
generacion de luz modulada en intensidad, con una frecuencia arbitraria, lo

que puede ser de importantes usos practicos.

Como se ha mostrado en (Fig 4.4 (a) y (b)), en la observacién experi-
mental la oscilacién queda amortiguada tras un tiempo que varia entre 0.1
y 0.5 ms, dependiendo de la desintonizacién de la cavidad. Este fenomeno

también estd correctamente descrito en nuestro modelo, al contrario que en



otros en los que sélo se consideraba perfecta resonancia. En Fig. 4.4 (¢) y
(d) se dibujan casos numéricos obtenidos para dos valores de la desintoniza-
cién 0, para ser comparados con los experimentales antes mencionados. El
modelo predice oscilacion estable para condiciones de resonancia, 6 = 0. Sin
embargo, esta condicion es muy dificil de obtener experimentalmente durante

el transitorio, y en consecuencia la oscilacion siempre se amortigua.

4.3 Dinamica del modo anular

4.3.1 Resultados experimentales

Para el segundo experimento, el diafragma se abre hasta permitir la aparicion
de los modos de segundo orden. La observacion del patrén durante la emisién
estdtica (sin cortador) muestra que, en este caso, el patrén es de tipo anular.
Inicialmente, se observa sin polarizador la evolucion temporal de la intensidad
total recogido con el fotodiodo. Vemos que en el estado estacionario existen
dos soluciones dependiendo de la desintonizacién [Leyva et al., 2001al: cons-
tante, si la emision se realiza cerca de la resonancia, y periédico a partir de
cierto valor de la desintonizacién.

En el estado transitorio inducido por el cortador, tres estadios pueden

diferenciarse claramente en la evolucién de la intensidad total (Fig 4.5):

e En un primer momento se observa la oscilacion de relajaciéon corres-
pondiente al nacimiento del modo fundamental TEMgg, equivalente a

lo descrito en la seccion anterior.

e Unos 0.2 ms después aparece la oscilacion de relajacion correspondiente

al nacimiento de los modos TEMy; y TEMy,.

e Por ultimo, algunos nanosegundos después se encuentra el estado final
hallado en la observacion estatica, que como se ha dicho puede ser
constante (Fig 4.5 (a)), o periddico (Fig 4.5 (b)). En este dltimo caso,
la amplitud relativa de las oscilaciones depende del punto del patron
en el que se haga la medida, siendo minima en el centro del anillo

(Fig 4.6 (a)) y maxima en la zona de més intensidad de la corona



(Fig 4.6 (b)). Esto parece indicar que la oscilacién periédica se debe

fundamentalmente a la dindmica de los modos de segundo orden TEM

y TEMlU.
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Figura 4.5: Intensidad total en el estado transitorio de la configuracién multimodo.
Experimental: (a) para el caso en el que estado final es constante, (b) para el caso en el
que estado final es periédico. Numérico: (c) caso con estado final constante (e = 0.25,5 =
0.05,dw = 0,0 = 0), (d) caso con estado final periédico, (¢ = 0.25,6 = 0.05,dw = 1073,0 =
0.6).

Al contrario que la oscilacién de competicion de polarizacion, cuya frecuencia
variaba con la inclinacién de la ventana intracavidad (V), esta oscilaciéon
parece mantener fija su frecuencia en torno a los 300 KHz. Recordamos que la
contribucién transversa a la frecuencia del modo TEM,,,,, es [Siegman, 1986]

1+n+mm%1< y—£) (4.7)

Vnm = 27TL< T9
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Figura 4.6: Variacién experimental de la amplitud de las oscilaciones periédicas en el
transitorio de la configuracién multimodo: (a) amplitud minima, centro del patrén, (b)

amplitud maxima, en la zona de méaxima intensidad del anillo.

Por tanto, la frecuencia de batido correspondiente a dos modos transversos

de orden consecutivo es:

L
I ﬁcos_l ( 1— E) ~ 26MHz (4.8)

y por tanto, ha de descartarse que la frecuencia estacionaria de en torno a 300
KHz. observada se trate del batido de frecuencias entre el modo fundamental
y los modos de segundo orden. Discutiremos su posible origen en la siguiente
Subseccion.

Cuando se introduce el polarizador, se evidencia de nuevo la oscilacion
de competicién de polarizacién que vimos en la seccion anterior para el caso
de la configuracién de modo fundamental (Fig 4.7). En la primera parte de
la emisién, que corresponde al nacimiento del modo fundamental, se observa
la oscilacion de competicién de polarizacion, correspondiente a la dinamica
descrita en la Sec. 4.2. Aproximadamente a 0.2 ms desde el principio de
la emisién, se observa la oscilacion de relajacion de los modos de segundo
orden, e inmediatamente después la oscilacion de competicién de polariza-
cion correspondiente. Esta ultima tiene la misma frecuencia que la del modo

fundamental (30-500 KHz.), y depende también por tanto de la inclinacién



de la ventana intracavidad (V) que introduce la anisotropia. La oscilacién
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Figura 4.7: Intensidad de la componente polarizada en el estado transitorio de la confi-
guracién multimodo. Experimental: (a) para el caso en el que estado final es constante,
(b) para el caso en el que estado final es periddico. Numérico:(c) caso con estado fi-
nal constante (e = 0.25,§ = 0.05,dw = 6 = 0), (d) caso con estado final periddico,
(e =0.25,5 = 0.05,dw = 103,06 = 0.6)

de relajacién de los modos de segundo orden se observa mejor cuando el es-
tado final es constante (Fig 4.7 (a)), ya que en el otro caso queda confundido
con la oscilacién periddica estacionaria (Fig 4.7 (b)). Esta tltima no varia
respecto de la observacion de la intensidad no polarizada, oscilando en fase
la componente transmitida con la reflejada. También ha de descartarse en-
tonces que se trate de otro efecto asociado a la competicién entre estados de

polarizacion.



4.3.2 Modelo y simulaciones

La modelizacién del caso multimodo parte de la misma idea que en la sec-
cion 4.2.2, pero el tratamiento ha de cambiar para incluir los nuevos mo-
dos. Se debe recuperar por tanto el término de Laplaciana espacial, no
necesario en el tratamiento del modo fundamental. Ademéds, en este caso
debe considerarse la influencia del espejo esférico, pues al ser su curvatu-
ra mucho mayor, no puede considerarse la aproximacién de espejos planos
como se hizo en el Capitulo anterior. Las ecuaciones que se obtienen son
[D’Alessandro y Oppo, 1992, Encinas-Sanz et al., 1999, Leyva et al., 2001al:

E, = —k [(1 —i0) — iQng(A — 4p2)] E, — krP,

Es = —k [(1 — i) — 2'2%%@ - 4p2)] Es — krP;s (4.9)
P, = —v.[(1+i6)Py+ D(E, + ¢Ep)), (4.10)
Py = —y.[(1+i6)Ps + D(Es — eEy)),

D = —yD-1+ %(EQP;‘ + E.Py+ EgP; + E5P)]

Por conveniencia las coordenadas transversas han sido adimensionalizadas
como (v,n) = (z, y)/wo, siendo w3 = \\/L(R2 — L) /7 la cintura minima del
haz. El factor p? = v? + n? es la distancia transversal al centro del espejo.
De esta manera A = 92 + 8% es la laplaciana transversa y a = c\/27k es el
coeficiente de difraccion.

Para conseguir que el sistema anterior pase a ser un sistema de ecua-
ciones diferenciales ordinarias [Tamm y Weiss, 1990, Staliunas et al., 1993,
Encinas-Sanz et al., 1999], usaremos la técnica de expansién en modos tanto
en los campos como en las variables materiales. De los resultados experimen-
tales deducimos que en la dinamica solo participan los modos TEMgy, TEMq;
y TEMjg, v por tanto la expresién general de las variables como combinacion

lineal de estos tres tinicos modos sera:

2
Ea(ﬁ)(”ﬂlat) = Z 7 V 77 ejOé (t) ;

j=0

2
Pag(vint) = 3 Aj(v.n)pja@(t) , (4.11)
0

<.
I
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donde €jq(3)(t), Pja(s)(t) ¥ di(t) son los perfiles de la evolucién temporal de
las variables. Las funciones espaciales de la expansion A,(v,n),j = 0,1,2 son
los tres primeros modos, TEMqy, TEMg; vy TEM;g, de la base Gauss-Hermite

2 _ -
AO(”?U) = \/;e_pu

AI(V7 7]) = 27)"40(7/7 77) ) (412)
As(v,m) = 2vAs(v,m) .

estandar:

A su vez, la inversion de poblacién ha sido expandida en la base ortonormal
[Encinas-Sanz et al., 1999]:

Bo(v,n) = VaAi(v,n),

Bi(v,n) = Vr(Ai(v,n) — Aj(v,m)

By(v,m) = Vr(Ai(v,n) + A5(v,n) — Aj(v, ) (4.13)
Bs(v,n) = V2mAo(v,n)Ai(vn),

Bi(v,n) = V2mAo(v,n)Ax(v,m)

Bs(v,n) = VAarA(v,n)Ax(v,n)

Insertando las expansiones (4.11)-(4.12) en las ecuaciones (4.9)-(4.11),
obtenemos el siguiente conjunto de ecuaciones en el cual interaccionan los

6 modos (3 para cada estado de polarizacién) presentes en la dindmica
[Encinas-Sanz et al., 1999]:

Oeja) = —r[(1=8;+ Qe a(ﬂ) TiDja())
1
Opoe = —vi |(1+iD0)poa do + —=(frds + fod
Do, 71 ( 1Ao)po, <fo 0 \/5 (fids + f2 4))}
I 1
0o = —v1 |(1+1iA0)pos + ﬁ (godo +— 7 (g1ds + 92d4)>}
OPra = —7L —(I-HA P10+ — <@+1(f1 (do + dy +d2)+f2d5))—
"~ I ﬁ V2 o2 ]
[ gods 1 |
0 = — Aq) — | =+ =(gq1(d, d d d
01,3 YL ( +iA1)p1p ﬁ ( NG 2 (g1(do +dy + d2) + g2 5))
OPre = —7L -( 14+iA2)p1a + — (M 1 (fa(do — d1 + d2) + f1d5))-
’ I ﬁ V2 o2 ]




op1p = —yL |[(L+ilA2)p1 s+ % <gf/£;4 + ;(9 (do — d1 + dz) + 91d5)>]
oy =~ [do =27+ 5z (o + gt +mip) e )| @)
ody = — _dl + i(ff{pl — hap2 + C-C-)}
Ody = — -V + \/—( 1P1+ hipa + c.c. )}
Ods = — _ di + 2\/—(710171 + hipo + c.c. )}
dds = —v :d4 + ﬁ(h;m + h3po + c.c.)}
Ods = — :ds + ﬁ(’ﬁpz + hsp1 + C-C~)]

donde, por claridad, se han omitido las dependencias temporales, y se han

definido las siguientes variables auxiliares:

fit) = ejalt) +eejp(t),
gi(t) = ejp(t) —eejalt), (4.15)
hi(t) = eja(t) +ejp(t) -

La modelizacién de la dinamica transitoria del campo incluye ahora dos
aspectos. Por un lado, la dependencia con el tiempo del coeficiente de
pérdidas k, tal y como se explico para el caso del modo fundamental en la
ecuacion 4.6. Por otro lado, para modelar el efecto del barrido relativamen-
te lento del cortador intracavidad, la ganancia se supondra de crecimiento

ligéramente més rapido para el modo fundamental (rq(t)) que para los modos
del anillo (72(t)), donde:

ro(t) = r(l—e'5),
) = r@t)=rl—e), (4.16)

siendo r = 2 el valor final del bombeo, y tqg = 2007y, , to = 4500y,, a=157v,
los parametros del bombeo.

Para explicar las observaciones, hay que considerar que se dan aqui dos
efectos de desplazamiento de las frecuencias de los modos reales del expe-
rimento respecto de las frecuencias de los modos de la cavidad vacia co-

rrespondientes. La situacién ha sido esquematizada en la Fig. 4.8. Por



un lado, el fenémeno de “empujado de modos” (“mode pushing”), que en
los laseres de clase B sustituye como estado de menor energia al “estirado
de modos” (“mode pulling”) tipico de los ldseres de clase A [Haken, 1975,
Staliunas et al., 1993, Prati y Zucchetti, 1995, Zenhlé, 1998]). Este efecto,
que puede ser muy considerable, va a ser representado en el modelo por el
parametro #, que aparta el modo fundamental TEMg, de los modos de se-
gundo orden TEMy; y TEM;,. Por tanto, la desintonizacion de los modos se

puede escribir como:

AO == (5 + QOO , (417)
Al - 5 + le -+ 9 5 (418)
Ay = §4+Qpp+0, (4.19)

donde § = (w, — w)/v. es la desintonizacién reescalada tal como se definié
para el modo axial. Por otro lado, las anisotropias de la cavidad, rompen
ligeramente la degeneracion entre los modos de segundo orden, lo que repre-

sentamos escribiendo sus frecuencias propias como:
Q(]l = 2900(1 + dw) ,Qlo = 2900(1 - dw) y (420)

en lugar de lo que predice la teorfa (es decir, Qo1 = Q19 = 2€q0), siendo Qg =
4a la frecuencia propia del modo fundamental [D’Alessandro y Oppo, 1992].
Como veremos a continuacion, con este modelo hemos reproducido lo esen-
cial de la dinamica descrita en la Subseccién 4.3.1 sobre los resultados ex-
perimentales. Asi, dependiendo de los parametros, en la intensidad total sin
polarizador se encuentran también los dos estados posibles observados en el

experimento (Fig 4.2):

e El primero, que corresponde al caso en que no hay “empujado de mo-
dos” (0 =0), y no se rompe la degeneracién entre los modos TEM; y
TEM;y (dw = 0), se obtiene que la emisién estacionaria es constante,
tras las oscilaciones de relajacion sucesivas del modo fundamental y los
modos de segundo orden (Fig. 4.5(c)). Como se observa en la figura, se
reproduce con fidelidad el caso experimental en que la desintonizacién

era pequena (Fig. 4.5(a))
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Figura 4.8: Esquema del desplazamiento de las frecuencias de los modos en situacién de

“empujado de modos” (“mode-pushing”) y ruptura de simetria.

e El segundo caso experimental, observado cuando la desintonizacion se
alejaba de la resonancia, correspondia a una emisién periddica (Fig
4.5(b)). Para simular este caso es preciso que, segun el modelo, el
pardmetro de “empujado de modos” sea apreciablemente alto (§ = 0.6
en el ejemplo), y que ademds esté rota la degeneracién entre los modos
de segundo orden, dw = 1073). El resultado se observa en la Fig 4.5(d).
La frecuencia de oscilacién depende del valor de dw, que es la diferencia
en frecuencias entre los modos TEMg; y TEM;q (ver Fig. 4.8), que en
el ejemplo es de ~ 300 KKz tanto en el caso experimental como en el
tedrico. La transicién del estado de emisién final constante al estado
periédico se produce de forma brusca, por lo que se puede suponer que

se trata de una bifurcacion.

Igualmente, el modelo reproduce las observaciones de la dindmica de una

componente polarizada (Fig 4.7):

e Primero se presenta el caso de estado final estacionario, en el que se



aprecian claramente las oscilaciones de competencia de polarizacién
tanto para el modo fundamental como para los modos de segundo orden
(Fig 4.7(c)). Como en el caso experimental equivalente (Fig 4.7 (a)),
las frecuencias son similares y dependen del pardametro de acoplo e,
equiparable con la anisotropia asociada a la ventana intracavidad (V).
En el caso presentado, con ¢ = 0.25 y § = dw = 0, la simulacion
reproduce la frecuencia del caso experimental presentado, que era de
115 KHz.

e En el segundo caso, la simulacién del caso oscilante (Fig 4.7(d)), sélo
se aprecia con claridad la oscilacién de polarizacion del modo funda-
mental, ya que la de los modos de segundo orden queda encubierta
por la oscilacién de batido entre los modos TEMy; y TEM;y debida a
la ruptura de la degeneracién, como se explicé anteriormente (6=0.6,
dw = 1073). Asf pues, el modelo parece retener todas las particulari-

dades de la dindmica.

En resumen, en este Capitulo se ha presentado un estudio experimental y
teodrico de la dinamica espacio-temporal y de polarizacion de un laser de CO,
cuasi-isétropo. Cuando sélo el modo fundamental estd activo, se observa una
dindmica de competicion entre polarizaciones que da lugar en las componen-
tes polarizadas del campo a una fuerte oscilacion, cuya frecuencia se puede
controlar introducciendo anisotropias en la cavidad. Cuando también los mo-
dos de segundo orden estan presentes, a la oscilacién debida a la competicién
de polarizacién puede unirse otra debida al batido entre los modos de segun-
do orden TEMgy; vy TEM;q, cuya degeneracién inicial queda rota por efecto
de las anisotropias de la cavidad. Toda la dinamica observada puede repro-
ducirse mediante un modelo basado en las ecuaciones de Maxwell-Bloch, en
el que se incluye un término de acoplo entre las componentes polarizadas del

campo eléctrico E.
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Capitulo 5

Dinamica molecular del laser

de colorante de gran apertura

En éste y el siguiente capitulo se trata, experimental y tedricamente, la
dindmica espacio-temporal de un laser de colorantes. Este tipo de laseres
pertenece a la clase A [Tredicce et al., 1985], con lo que esperaremos encon-
trar una dindmica algo distinta de la del laser de clase B tratado en el capitulo
anterior. Pero sobre todo, el sistema del que aqui se habla tiene un ntimero
de Fresnel mucho més alto, en torno a 110. Por tanto, la influencia de las
condiciones de contorno sera mucho mas débil, lo que permitira la manifesta-
cién de comportamientos complejos que no estén influidos por difraccion de
borde, sino por mecanismos internos que dependen sélo del medio activo. En
particular, observaremos indicios de una fuerte filamentacion de la ganancia,
situacion que es caracteristica de laseres de muy alta apertura y resonador
de espejos planos, efecto ya observado en otros laseres de importancia, como

el de semiconductor [Hess et al., 1995] o el de rubi.

La naturaleza de esos mecanismos internos no estd muy clara en la ma-
yoria de los casos. Se han estudiado algunas posibilidades, como activa-
cién-reaccién, difusién o autofocalizacién, pero no ha sido mucho el trabajo
experimental dedicado a clarificar la estructura microscopica de estos proce-

SOS.

Siguiendo esta linea, en esta segunda parte del trabajo mostramos evi-

dencia experimental de la importancia de la dindmica molecular rotacional
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en el proceso de formacién del patrén del ldser de colorantes, tema en el
que nuestro grupo tiene larga experiencia. Asi mismo, introduciremos una
serie de modelos, de complejidad creciente, con los que lograremos explicar
la mayoria de las caracteristicas que presenta la dindmica que a continuacién
se detalla [Calderén et al., 1997a, Calderén et al., 1998, Guerra et al., 1998,
Calderén et al., 1999, Leyva y Guerra, 2000, Leyva et al., 2001¢].

5.1 Antecedentes en el estudio del laser de

colorantes

En anteriores trabajos del grupo se habia observado la dinamica local irregu-
lar de un laser de colorante, cuando la intensidad de salida del laser era medi-
da en pequenas areas de la seccion transversal del laser (drea de medida menor
de 1000 pm?, en una seccién de més de 400 mm?) [Pastor y Guerra, 1991,
Pérez-Garcia y Guerra, 1994, Pérez-Garcia et al., 1995]. A primera vista, es-
ta fluctuacién aparece ruidosa, y asi queda confirmado por el espectro de
potencia de un pulso individual. Sin embargo, el espectro de potencia pro-
medio de muchos de estos pulsos presenta una banda de frecuencia situada en
torno a los 60 MHz. Este pico de frecuencia no depende de la geometria del
resonador, como su longitud o configuraciéon de espejos, ni tampoco del bom-
beo o las pérdidas. Por tanto, parece ser un caso de los antes mencionados
de dinamica intrinseca del laser, bastante independiente de las condiciones
de contorno. En los trabajos previos del grupo no se habia encontrado que
ningin factor experimental influyera sobre esta banda de frecuencia.

Otra importante observaciéon fue que cuando el drea medida se hacia
mayor (1 mm?), la amplitud de la fluctuacién cadtica disminufa hasta de-
saparecer. Esta extincion ocurre cuando el area medida es aiin mucho mas
pequena que la de la seccién transversa total, y por tanto, una interpretacion
basada en dinamica modal puede quedar descartada. Este hecho indicaba la
presencia de una dinamica local cadtica de baja correlacién transversa, cuyo
origen es desconocido [Pastor et al., 1991].

También se observé una fuerte reduccién en la amplitud de las fluctuacio-

nes locales irregulares si la disolucién liquida de Rhodamina 6G en metanol,



que es el medio activo usual de este laser, se sustituia por una disolucién
solida de la misma molécula en un copolimero. En este ultimo caso, la fluc-
tuacion casi desaparecia, lo que dio el primer indicio de la importancia de la
viscosidad del disolvente en este fenémeno, y la idea de que podia tratarse
de un efecto influido por la dindmica molecular [Calderén et al., 1997a].
Partiendo de estas hipotesis, en esta parte del trabajo nos centramos en
intentar reconocer factores que influyan sobre la amplitud y frecuencia de
dichas fluctuaciones a fin de conocer su naturaleza y origen. Sin embargo, el
sistema que tratamos es sumamente complejo, y son muchisimas las variables
que en él intervienen. A fin de aislar las que nos interesan, a lo largo de los
distintos trabajos se han ido descartando posibles factores esptireos como los

siguientes:

e Se consideraron inestabilidades en la polarizacion como un posible
origen [Pérez-Garcia y Guerra, 1994, Pérez-Garcia et al., 1995]. Para
comprobar esto, las fluctuaciones fueron registradas introduciendo en
la cavidad una ventana en angulo de Brewster la cual fija la polarizacién
de la luz. En estas medidas no se observaron cambios respecto al caso
en el que la polarizacion no esta fijada, por lo que puede considerarse

la luz como linealmente polarizada en el tratamiento tedrico.

e Como se detallard en el esquema experimental (Sec. 5.2.1), el ldser
opera en régimen de pulso simple, y todas las medidas se realizaron a la
misma temperatura, mantenida por un circuito de intercambio de calor.
No obstante, se debe considerar la posible influencia de lentes térmicas
sobre el sistema. Se sabe que la dependencia del indice de refraccién
con la temperatura para el caso del metanol puede expresarse como
dn/dT ~ —47 x 107> K~! [Lusty y Dunn, 1987]. Considerando que el
disolvente absorbe en forma de calor un 30% de la energia suministrada
por el condensador, el cambio sobre el indice de refraccién del disolvente
es menor del 0.3%. Este cambio se produce de una forma mondtona
durante el pulso laser y suavemente distribuido en el medio activo, por

lo que no interviene en la dindmica rapida.

e El disolvente fluye a través de la lampara a una velocidad de aproxima-

damente 6 1 min~!, por lo que se establece un régimen turbulento en el



fluido. Sin embargo, recordemos que la frecuencia de las fluctuaciones
es ~ 60 MHz, es decir, un periodo de alrededor de 20 ns, con lo que
podremos suponer con seguridad que el flujo aparece como estacionario
a efectos de la dindamica. No obstante, es conocido que el flujo en el co-
lorante puede inducir inestabilidades en la anchura de la linea espectral
[Duarte et al., 1991]. Para mayor seguridad, se repitieron las medidas
en ausencia de flujo, obteniendo el mismo resultado que el encontrado

con el liquido en circulacién.

5.2 Meétodo experimental

5.2.1 Sistema experimental

La parte principal del sistema experimental es un laser de colorante no sin-
tonizado, excitado coaxialmente mediante una ldmpara flash de simetria
cilindrica. En la figura 5.1 podemos observar una imagen real de la lampara
flash utilizada en los experimentos. Las dimensiones del medio excitado son
18 mm de didmetro y 320 mm de largo. El resonador estd formado por dos
espejos planos de reflectividades r; = 1 y ro = 0.3 respectivamente. La longi-
tud de la cavidad se mantuvo a L= 1 m. La figura 5.2 muestra un esquema

del laser.

Figura 5.1: Imagen real de la ldmpara flash y de los espejos que forman el resonador.
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Figura 5.2: Componentes del laser de colorantes.

La disolucién de colorante circula a través del tubo interior de la lampara
flash coaxial, cuyos extremos han sido cerrados con dos ventanas de cuarzo.
Un circuito de refrigeraciéon mantiene la mezcla a 20 °C. Para evitar proble-
mas de descomposicion por fotolisis, la mezcla se cambiaba cada 100 dispa-
ros. La excitacion se realiza utilizando una fuente de alimentacién (maximo
voltaje 30 kV) que carga un condensador de C=0.5 uF. El disparo se hace
manualmente, mediante un disruptor presurizado con Ns.

En los experimentos de este Capitulo se estudia sélo la dinamica local.
Para ello se seleccionan pequenas dreas del haz laser mediante un diafragma
(didmetro 20 pm) colocado detréds del espejo de salida. El haz que atraviesa
el diafragma es recogido mediante una fibra éptica que lleva la luz al interior
de una jaula de Faraday donde incide sobre un fotodiodo polarizado a 90 V
con un tiempo de respuesta menor de 1 ns. Este fotodiodo esta conectado
a un registrador rapido de transitorios (TeKtronix SCD1000) de 1 GHz de
anchura de banda en tiempo real que proporciona 1024 puntos temporales
de un pulso. El registrador se controla mediante un ordenador, que ademas

almacena los datos para su posterior analisis. Toda la electréonica de deteccion



y control estd situada en el interior de la jaula de Faraday para reducir las
interferencias o influencias radioeléctricas espureas. La figura 5.3 muestra un

esquema del sistema de medida.

Fibra
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Lampara . Fotodiodo  Registrador
R1 Coaxial R2 Diafragma de transitorios

Jaula de Faraday

Figura 5.3: Esquema del sistema de medida

5.2.2 Analisis de datos

Las medidas fueron tratadas numéricamente mediante el siguiente proceso.
Para separar las fluctuaciones locales de frecuencia rapida del pulso completo
implementamos un filtro numérico de paso alto cuya frecuencia de corte pue-
de variarse [Pastor y Guerra, 1991], y nos permite separar el pulso en una
evolucién lenta (que sigue fielmente al bombeo) y una evolucién répida y
desordenada. Este proceso fue repetido con varios pulsos (entre 20 y 40) en
las mismas condiciones experimentales, y posteriormente los resultados de
los pulsos individuales fueron promediados para calcular los dos parametros

que nos interesan:

e La amplitud relativa promedio de las fluctuaciones, es decir la razon

entre la amplitud de la parte rapida del pulso y la lenta.

e El espectro de potencia promedio de las fluctuaciones, calculando la
transformada de Fourier de cada pulso individual, y promediando los

espectros.

con los que esperamos caracterizar las fluctuaciones y sacar conclusiones los

parametros que les afectan.



5.3 Resultados experimentales

En esta seccién estudiamos experimentalmente el papel de la dinamica orien-
tacional de los centros activos inducida por el campo. Todos los experi-
mentos anteriormente mencionados, los cuales permitian relacionar las fluc-
tuaciones con la dinamica rotacional de las moléculas, sugerian que aque-
llos parametros que influyan el la rotacién molecular afectaran también a la
dinamica local irregular. Esto nos lleva al estudio de la influencia de aquellos
parametros con mas probabilidad de estar involucrados en la rotacion: la vis-
cosidad del disolvente y el volumen molecular activo [Calderén et al., 1997a,
Calderén et al., 1998, Calderén et al., 1999]. Nuestro objetivo es observar
como estos parametros afectan a la amplitud relativa y frecuencia de las
fluctuaciones locales de intensidad, de la misma manera que mostraron ser
responsables de otros fenémenos en laseres de colorante, como anisotropias
en la emisién ldser [Smirnov y Yarsev, 1993|, eficiencia [Costela et al., 1998]
o polarizacién [Morgan y Dugan, 1979].

Se han llevado a cabo dos experimentos. En el primero, en el mismo disol-
vente (metanol) se disuelven moléculas de distintos colorantes, para observar
la importancia del tamano y forma molecular en la dinamica. En el segundo,
la misma molécula (Rhodamina 6G) es disuelta en varios liquidos polares, lo

que nos da informacién sobre la influencia de la viscosidad.

5.3.1 Medida de la influencia de la molécula de colo-

rante

Los colorantes son compuestos organicos con dobles enlaces conjugados, es
decir, con una o varias parejas de enlaces dobles alternados con enlaces sim-
ples. Esta caracteristica hace que estos compuestos tengan una absorcion y
emision, muy intensa en la parte visible del espectro, casi siempre en longi-
tudes de onda por encima de los 200 nm.

Existen numerosas familias de moléculas de colorantes, cada una de ellas
caracterizada por una misma estructura basica, en general compuesta por
un grupo de anillos benzénicos. Los distintos componentes de la familia se

diferencian por la coleccion de radicales que se anaden a la estructura base,



que en general modifican sus propiedades espectroscépicas. No obstante,
todos ellos comparten un mismo esquema radiativo, mostrado en la figura

5.4 [Schafer, 1973].
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Figura 5.4: Diagrama de niveles de una molécula de colorante, indicando las transiciones

radiativas (linea continua) y no radiativas (linea discontinua)

El criterio seguido para elegir las moléculas es maximizar el rango de
sus tamanos. En la figura 5.5 se muestran esquemas de las estructuras
de las moléculas seleccionadas: (a) Coumarina 504, (b) Rhodamina 6G,
(c) Cresyl Violeta y (d) Rhodamina-Bz-Et), molécula de la familia de la
Rhodamina, modificada para anadir un radical muy largo a la estructura
basica de la Rhodamina 6G sin modificar la longitud de onda de emision
[Arbeloa et al., 1997].

Sabiendo de anteriores trabajos que la concentracién de la disolucion de
colorante no afecta a las fluctuaciones [Pastor y Guerra, 1991], elegimos pa-
ra cada colorante la concentracién optima para disolucion en metanol que
recomienda el fabricante, que variaban entre 10~*M para la Coumarina 504
hasta 107°M para las Rhodaminas. Con estas concentraciones tan bajas, los
efectos difusivos quedan ademas reducidos al minimo.

Las longitudes de onda de emision y los tamanos pueden verse en la Tabla
5.1. Como tamano caracteristico se ha elegido el eje de mayor longitud,
considerando que esta distancia sera la que presente mayor resistencia al

giro. Se ha procurado ademds que la variacion de las longitudes de onda de
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Figura 5.5: Estructuras de las moléculas usadas en el experimento: (a)Coumarina 504,

(b) Rhodamina 6G, (c) Cresyl Violeta y (d) Rhodamina-Bz-Et).

emisién no tuviese el mismo (o inverso) orden que los tamanos, para mejor
identificar los resultados. Asi mismo, se procurd que la excitaciéon sobre el
umbral fuese aproximadamente la misma (~ 2 veces sobre el umbral), si
bien no es facil precisar experimentalmente este punto, dado las distintas

eficiencias cuanticas de las moléculas.

También en la Tabla 5.1 se presentan los resultados de las amplitudes rela-
tivas de las fluctuaciones y de la frecuencia central de las mismas. Vemos que
ambos pardametros disminuyen monétonamente con el tamano de la molécula.
En la figura 5.6 se da un ejemplo de los pulsos laser para diferentes colorantes
((a) Rhodamina-Bz-Et, y (¢) Coumarina 504) y sus correspondientes espec-
tros de potencia promedio ((b) y (d)). En esta figura puede apreciarse que
el pulso para la Coumarina 504 muestra fluctuaciones mas pronunciadas y
rapidas que para Rhodamina-Bz-Et. Esto ultimo se puede apreciar en los
espectro de potencia, donde se observa que el pico de frecuencias para la

Coumarina 504 esta desplazado hacia frecuencias mayores.

Otro punto a tener en cuenta es que ambas clases de Rhodamina (6G y Bz-
Et), que tienen la misma longitud de onda de emisién pero distinto tamano,
dan lugar a resultados distintos. Esto es otra evidencia que juega a favor de
la hipdtesis de la influencia de la dinamica rotacional como responsable del

fenémeno observado.



Dimensién Peso Amplitud Frecuencia

Molécula caracteristica (nr>:1 ) molecular fluctuaciones tluctuationes
(A) ’ (u.m.a) (%a) (MHz.)

Rhodamina

Bt-Ez 19.70 380 614 13 +4 ~d5

Cresyl

Violeta 14.60 670 362 17+1 ~ 50

Rhodami

6(30 ana 13.90 580 530 21 +1 ~ 60

igima““a 7.15 504 313 20+2 ~ 80

Tabla 5.1: Tabla de datos y resultados de las medidas con distintas moléculas. Los
datos del tamano de las moléculas han sido facilitados por el Dr. Sastre, del Instituto de

Quimica-Fisica Rocasolano (CSIC).

Por tanto, la principal conclusion a extraer de este experimento es que
moléculas grandes dan lugar a fluctuaciones de méas baja amplitud y fre-
cuencia. Este resultado apoya la hipdtesis de la influencia rotacional en
el efecto, que aqui se manifiesta en el hecho de que moléculas grandes tie-
nen una mayor inercia rotacional en la matriz liquida [Calderén et al., 1998,

Leyva y Guerra, 2000].

5.3.2 Medida de la influencia de la viscosidad

Para el segundo experimento, se elige una molécula particular (Rhodamina
6G) y varios disolventes con distintas viscosidades, para estudiar la posi-
ble influencia de la viscosidad sobre las fluctuaciones [Guerra et al., 1998,
Calderén et al., 1999]. Al elegir los disolventes se traté de cubrir el rango de
viscosidades mas amplio posible, asi como que éstas estuvieran en progresion
exponencial. En la tabla 5.2 se muestran las viscosidades de los distintos
disolventes a 20°C. Los errores han sido estimados considerando una de-
pendencia exponencial de la viscosidad con la temperatura y un error en la

medida de la temperatura de +£1°C.
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Figura 5.6: Intensidad de los pulsos obtenidos experimentalmente usando una disolucién
de (a) Rhodamina Bz-Et y (¢) Coumarina 504. Correspondientes espectros de potencia
de las fluctuaciones relativas, promediados sobre 40 pulsos: (b) Rhodamina Bz-Et y (d)

Coumarina 504

Como se ve en la tabla 5.2, las viscosidades estan mas o menos equies-
paciadas en escala logaritmica. Hemos tenido en cuenta, no obstante, que el
cambio de disolvente supone un cambio en la constante dieléctrica del me-
dio. Las constantes dieléctricas de algunos de los disolventes son: 32.6 para
el metanol, 18.3 para el alcohol isopropilico, 37.7 para el etilenglicol, 46 para
la glicerina. Como reflejan estos datos la variacion de la constante dieléctrica
no es proporcional a la variacion de la viscosidad, lo que permite descartar

o detectar su influencia sobre la dindamica observada.

Para poder comparar la amplitud relativa de las fluctuaciones obtenida

con cada disolvente es necesario medir cada uno de ellos con la misma energia



Disolvente Viscosidad ( P.) | log(viscosidad)
Metanol 0.0060 £ 0.0001 -5.12 £ 0.02
Alcohol isopropilico 0.0225 £+ 0.0009 -3.79 £ 0.04
Etilenglicol 0.20 £ 0.02 -1.61 £+ 0.08
Glicerina 88% + H,0O 12% 1.37 £ 0.04 0.31 + 0.03
Glicerina 92% + H,0O 8% 3.8+ 0.1 1.34 + 0.03
Glicerina 15 £2 27+0.1
Polimero 00 00

Tabla 5.2: Viscosidades de los disolventes usados a T=20°C [HAN, 1972]

de salida del pulso laser. Realizamos dos series de medidas utilizando dos
energias de excitacién: la serie I, usando una energia de excitaciéon muy
alta respecto al umbral (68 J), y la serie II, usando una energia més baja
(14 J). Previamente debemos encontrar la energia umbral de cada uno de
los disolventes: en la Tabla 5.3 se encuentran estos umbrales y los valores

empleados de la tensién para cada serie.

Disolvente (Vumbras = 0.5) kV (V £ 0.5) kV
Serie I | Serie II

Metanol 13.0 21.0 15.0
Alcohol isopropilico 13.0 21.0

Etilenglicol 13.0 21.0 15.0
Glicerina 88% + H,O 12% 28.0 29.0
Glicerina 92% + H,0 8% 23.0 24.0
Glicerina 20.5 25.0 23.0

Tabla 5.3: Tensiones usadas y umbrales.

Algunos de los disolventes no han podido utilizarse en la serie I porque
la energia de excitacion requerida sobrepasaba la capacidad del sistema, de
ahi que la correspondiente casilla aparezca en blanco.

En la figura 5.7 se muestran registros de pulsos individuales tomados para

diferentes disolventes. Podemos apreciar en esta figura como van desapare-
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Figura 5.7: Pulsos de la intensidad local para distintos disolventes: (a) metanol, (b)

alcohol isopropilico, (¢) etilenglicol, y (d) glicerina.

ciendo las fluctuaciones a medida que aumenta la viscosidad del disolvente.
Finalmente obtenemos el porcentaje de la amplitud relativa de las fluctua-
ciones para cada disolvente (tabla 5.4). En la figura 5.9 representamos estos
mismos datos, siendo las barras de error de los datos experimentales el error
cuadratico medio obtenido en el promedio estadistico sobre los distintos pul-
sos (entre 20 y 30 pulsos). Las barras de error horizontales, correspondientes
a los errores en los logaritmos de las viscosidades (ver tabla 5.2), no se han
dibujado en la figura 5.9 debido a que apenas se aprecian. En ambas series
observamos una disminucion de la amplitud relativa de las fluctuaciones a
medida que aumenta la viscosidad del disolvente, resultado que una vez mas
apoya la interpretacion rotacional del fenémeno, basada en los resultados
obtenidos en [Calderén et al., 1997a] en los que se observaba la dréstica re-
duccion de las fluctuaciones en una disolucién solida.  Resaltamos que la
influencia de la viscosidad depende del rango de frecuencias analizadas. En la

figura 5.8 mostramos la amplitud relativa de las fluctuaciones en funcién de la



Disolvente % Fluctuaciones
Serie 1 Serie 11
Metanol 178+ 09| 21 +£1
Alcohol isopropilico 16 £ 1
Etilenglicol 132+08| 23 +£1
Glicerina 88% + H,O 12% 18 +£4
Glicerina 92% + H,0 8% 14 +4
Glicerina 6.3+04 | 13£3
Polimero 5.840.3 | 13.0+0.6

Tabla 5.4: Porcentaje de la amplitud relativa de las fluctuaciones para los distintos

disolventes.

frecuencia de corte del filtro matematico para ambas series. Para frecuencias
inferiores a 20 MHz la amplitud relativa de las fluctuaciones depende cada
vez menos de la viscosidad. Por lo tanto sélo las fluctuaciones de frecuencia
rapida (v > 20 MHz) estan relacionadas con el proceso de orientacién de las
moléculas, y por lo tanto la viscosidad del disolvente afectard a su amplitud.
Comparando los resultados de ambas series concluimos que la amplitud re-
lativa de las fluctuaciones disminuye al aumentar la energia de bombeo (ver
figura 5.9). Ndétese que el error en la medida también disminuye con mayor
bombeo, lo que es indicio de que efectos de umbral estan incrementando la
incertidumbre de la amplitud de fluctuaciones. No se aprecian cambios en la
amplitud relativa de las fluctuaciones ni con la variacion de la concentracion
del colorante ni con el tamano del diafragma usado para seleccionar pequenas

areas del haz laser (20 o 30 pum de didmetro), siempre que sea menor de 40
pm.

5.4 Modelos estacionarios de la dinamica ro-

tacional

Nuestra primera aproximacién al problema sera un tratamiento estacionario,

lo que supone que nos limitaremos a considerar los factores que afectan a la
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Figura 5.8: Porcentaje de la amplitud relativa de las fluctuaciones en funcién de la

frecuencia de corte del filtro matematico para la serie I.

amplitud, ya que el estudio de las frecuencias de las fluctuaciones requiere
de otro tipo de tratamiento, que sera abordado en el proximo Capitulo.
Estudiamos en lo que sigue el movimiento de una molécula en un medio
viscoso en presencia de un campo laser. Con el fin de analizar el fenémeno
de la forma mas sencilla posible desarrollamos un modelo en donde tanto el
campo como la materia son tratados clasicamente. En lo que se refiere a la
dependencia con la viscosidad, este modelo ofrece una descripcién razona-
ble cuando se utilizan los resultados experimentales asociados a una misma
energia de excitacion. Posteriormente se describe un segundo modelo més
riguroso en el que la materia es tratada cudnticamente, permitiendo ajustar
los datos experimentales para distintas energias de excitacién. Ambos mo-
delos siguen la tendencia hallada en el experimento de la dependencia de las

fluctuaciones con el tamano molecular.

5.4.1 Modelo clasico

Como mencionamos previamente, asumimos que el proceso de filamentacién
depende de la orientacién de los dipolos inducidos por el campo laser. Va-
mos a estudiar el comportamiento de una molécula de colorante en presencia
del campo laser y teniendo en cuenta la friccién sufrida debido al disolven-
te [Calderdn et al., 1997b, Calderén et al., 1998]. El momento inducido en la

direccion de polarizacion de la molécula es p = aF cos 6, donde 0 es el angulo
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Figura 5.9: Porcentaje de la amplitud relativa de las fluctuaciones de intensidad para

los distintos disolventes.

entre el campo eléctrico E v el eje de polarizacién, v a = e2 M/ (4rmery,)
es la polarizabilidad clasica en resonancia de una molécula de colorante
[Stepanov y Gribkovskii, 1968], siendo m la masa del electrén, y A la lon-
gitud de onda de la luz. La molécula intenta rotar para poner su momento
dipolar paralelo al campo. Esta rotacion viene dada por la siguiente ecuacion
de movimiento [Fowler, 1966]:
2

]% + g&a?’n% + Epsind =0, (5.1)
donde I es el momento de inercia, n es la viscosidad del disolvente, a es el
radio efectivo de giro de la molécula y ¢ es una constante de proporcionalidad
de tipo Stokes [Happel y Brenner, 1965]. El término inercial en la ecuacién
(5.1) es despreciable, ya que el momento de inercia puede estimarse en [ ~
107* kg m?. Si tomamos el campo eléctrico linealmente polarizado en el
eje z, podemos escribirlo como una onda plana viajando en el eje x con una

amplitud lentamente variable (como en la ecuacion A.28),
E = é.Eycos(wt — kz + ¢) , (5.2)

donde w es la frecuencia del campo y Fy su amplitud. Usando el momento

de polarizacién inducido integramos la ecuacién (5.1) durante el tiempo de



duracién del pulso laser (fpuso), teniendo en cuenta la aproximacién de la

amplitud lentamente variable

tand = tanfy x exp (—ﬁ) . (5.3)
2n
donde 6y es la orientacién inicial de la molécula, vy 5 = QaEgtpulso Jpa®. La
proyeccién de la polarizacion molecular lentamente variable en la direccién

de polarizacién del laser es:

CMEQ

1+ tan? 6y x exp (—%) .

p. = allycos’d = (5.4)

Esta polarizacién depende de la condicién inicial (dngulo inicial 6,), por lo
tanto debemos promediar sobre todas las posibles orientaciones iniciales para

obtener la polarizacion media inducida en la direccién del eje z

P: = /5 p. sinf,db, (5.5)
0

asi obtenemos:

o 1 1
Py = Pz _ 7 |l —— tan' | | exp <§> -1,
aFy 1 —exp(—5) exp (%) 1 n

(5.6)

La ecuacion (5.6) muestra cualitativamente el mismo comportamiento que

el observado en los experimentos. La funcion decrece a medida que la viscosi-
dad aumenta o la molécula se hace més grande, y los limites, n — 0, n — o0,
asf como a — 0y a — o0, son finitos. Esta polarizacién Py asi definida nos
informa sobre la capacidad de orientacién de las moléculas de colorante en
el medio viscoso, es decir, la facilidad que tienen las moléculas para efectuar
giros. Ya que la fuerza del acoplo entre el momento inducido y el campo
depende del angulo formado por el eje de la molécula y el campo, parece
claro en este modelo que habra una relacion entre el proceso estimulado y la
viscosidad del medio, asi como el tamano de la molécula.

Enlazando este proceso con el modelo filamentario ya mencionado, las

moléculas asi orientadas minimizan la energia de interacciéon dipolo-dipolo



agrupandose en filamentos de coherencia [Emelyanov y Yukalov, 1986]. Es-
tos filamentos se comportan como laseres puntuales relativamente indepen-
dientes, acoplando sus oscilaciones por medio del campo difractado. Adquie-
ren asi una dindmica colectiva que estaria en el origen de las fluctuaciones
locales de la intensidad. Teniendo en cuenta esto, parece razonable pensar
que la amplitud relativa de las fluctuaciones sea una funcién de la polariza-
ciéon media Py, es decir de la capacidad de orientacién de las moléculas.

Los procesos de amplificaciéon o absorcién usualmente vienen descritos
mediante dependencias exponenciales de las variables fisicas del problema,
siendo esta también en nuestro caso la dependencia que parece acercarse
méas a los datos experimentales. Por ello representamos el porcentaje de la

amplitud relativa de las fluctuaciones (F') mediante la siguiente funcién:
F ocexp(u Py) , (5.7)

donde u es una constante. De la ecuacién de la polarizaciéon (5.6) se puede
obtener lim, , ... P = 1/3. Este limite representa la polarizacién media
inducida cuando las rotaciones no son posibles, siendo este el origen de las
fluctuaciones que se observan cuando la viscosidad o el volumen molecular
tienden a infinito. Teniendo en cuenta este limite, usamos la siguiente funcion

para representar F":

F =F exp (u ( Py — %)) : (5.8)

donde F,, = F(n — o0) es el porcentaje de la amplitud relativa de las
fluctuaciones de la intensidad cuando la viscosidad tienden hacia infinito, es

decir, al valor experimental de las fluctuaciones medido con la muestra sélida.

Comparacion con los datos experimentales

Comparamos ahora este modelo con los resultados obtenidos en los experi-
mentos con distintos disolventes y moléculas, que se detallaron en la seccién
anterior.

Para probar nuestro modelo necesitamos conocer los siguientes parametros
de nuestro laser de colorantes [Calderén et al., 1998]: A = 600 x 107 m,
tpulso = 0.5 X 10°%sy 711 =1 x 1072 s. El valor de ¢ depende de la forma

del sélido que se encuentre rotando en el fluido, elegiremos ¢ = 1.
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Figura 5.10: Porcentaje de la amplitud relativa de las fluctuaciones en funcién de la

viscosidad, datos experimentales (puntos) y funcién teérica (linea continua).

Dependencia con la viscosidad. Ajuste a la serie T

En este caso, la energia de salida del laser es 240 mJ. Tomamos como
radio efectivo @ ~ 6.0 x 107° m, aproximadamente el radio de la molécula
de Rhodamina 6G (Tabla 5.5). Con estos datos podemos calcular Fy, =
1.7x10° Vm™! a=43x1073 C2m? J°!, y 8 = 0.2 poisses, los cuales
son valores razonables. Usamos las fluctuaciones residuales de la disolucion
sélida Fl, ~ 5.8% como limite cuando la viscosidad tiende a infinito (ver
Tabla 5.4) . Para calcular el valor del parametro u realizamos un ajuste
por minimos cuadrados para obtener v = 1.65. En la figura 5.10 mostramos
la funcién propuesta junto a los datos experimentales; como puede verse
el comportamiento similar. Dado el escaso ntimero de datos, no parece de

interés profundizar en la estadistica.
Dependencia con la molécula

En el caso de la dependencia con la molécula, el hecho de que la polariza-

bilidad o dependa de la longitud de onda hace més dificil un ajuste con cierta



fiabilidad. Béastenos comprobar que la funcién Py tiene el comportamiento
esperado en el rango de tamanos moleculares que aqui hemos usado. Para
ello, seguimos utilizando la longitud de onda de emisiéon de la Rhodamina,
A = 600 nm, que es un buen promedio del rango experimental (Tabla 5.1),
y como energia la de la Serie II, ya que todas las moléculas emitian cerca

del umbral. En la figura 5.11 dibujamos P; en funcién de a. Observamos

Pflal)
1
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Figura 5.11: Dependencia de Py con a

que con estos parametros la funcién decae cuando los radios estan entre 2
y 10 A, lo que coincide con el rango de observacién (ver Tabla 5.1). Por
tanto consideramos que, dentro de las aproximaciones, el modelo propuesto

contiene lo esencial de los comportamientos hallados experimentalmente.

5.4.2 Modelo semiclasico

Este segundo modelo se basa en la misma idea que el anterior, es decir, en
el estudio del comportamiento de la molécula de colorante en presencia del
campo laser teniendo en cuenta la friccién sufrida debida al disolvente. Sin
embargo, damos un paso mas al tratar el problema en el marco de la teoria

semiclasica, es decir, hacemos uso de un tratamiento cuantico para describir



las moléculas [Calderén et al., 1999].
Partiremos de las ecuaciones microscopicas de una molécula en interaccion
con un campo resonante (A.10)-(A.11), o lo que es igual, con las ecuaciones

materiales en las que se ha supuesto que todas las moléculas estan igualmente

orientadas .
ap() . Nf2-E)
b = = (1 + i) P ’L%Mzd , (5.9)
od 2 =
= _J) - = ~H+) _ ~A-)
o = (o —d) = S E (5 =) (5.10)

Seguimos el procedimiento del Apéndice para aplicar la aproximacion de la
onda rotante y la de la amplitud lentamente variable. Escribimos el campo
como E = €(E(+) - E(’)>, con E®) = pHetilke—w) 15 polarizacién de

forma equivalente pi*) = ﬁgi)eii(k””_“’t), quedando las ecuaciones

Py | (i EGV)
B (e — W) — zgund : (5.11)
ot h
od _ 20 (2 ) _ ) A
B —7||(d0—d)—%< Do — By Dy ) i (5.12)

Siguiendo un procedimiento similar al utilizado anteriormente tomamos el
campo (linealmente polarizado) en la direccién del eje z, Eé” = E,e.. Siendo
)

f el angulo entre el campo laser E;"’ y la polarizacién inducida ﬁéﬂ (o el

momento dipolar fi15), i.e., 0 es el &ngulo del momento dipolar de la transicién
con el eje z. Redefinimos la polarizacién ]53“ = —ip,. Si consideramos al
laser esta muy cerca de la resonancia con el medio (wis —w ~ 0) podemos
tomar las variables del campo eléctrico y de la polarizacién como variables

reales. En el régimen cuasi-estacionario las variables materiales quedan:

do
d~ , 5.13
1+ EEQ% cos26 ( )
sat
E,cos0 [
1+ & cos260 12

sat

donde oy = p2,do/ (hyL) juega el papel de la polarizabilidad de la molécula

y Fg = \/hzwa/ (4435) es el campo de saturacion.
Vemos que la polarizaciéon inducida depende del angulo 6 entre el campo

laser y el momento dipolar de la transicién. La molécula intentara rotar para



colocar su momento dipolar paralelo al campo. La rotacion sigue la misma
ecuacion (5.1) que en el apartado anterior, que ahora escribimos como:
d*0

do
3 .
]—t2 + wa n—t + Eyp,sind =0 , (5.15)

con las mismas variables que hemos definido previamente. Despreciando de
nuevo el término inercial de la ecuacién (5.15) y usando la polarizacién (5.14)

integramos la ecuacién sobre el tiempo de duracién del pulso laser (£puso)

01+ EETi cos?@’ / oot 2
/ fdez—/ S -dt . (5.16)
0o cost’ sinf 0 wasn

Asi obtenemos

B2
tan @ sinf \ 72, a0 F?t puiso (5.17)
=exp| ——&22) . -
tan g sind, P pa’n

La polarizacién en la direcciéon del campo es p., = p, cosf. Como ocurria

en el caso anterior esta polarizaciéon depende de la condicién inicial (dngulo
inicial 6y), por lo tanto debemos promediar sobre todas las posibles orienta-
ciones iniciales (dngulos iniciales) para obtener la polarizacién media inducida

en la direccion del eje z

D- = /5 dfy sinby p. . (5.18)
0

Para calcular la expresion de p, vamos a suponer que durante el transcurso
del pulso laser, el angulo girado es mucho mas pequeno que el inicial, i.e.,

AN =60 — 6y < 0. Usando esta aproximacion en (5.17) obtenemos

Af ~ 8122290 (eXp (—@> . 1) . (5.19)
2 (1 + &2 008290) n

E2t . . ., . .
donde § = % Esta misma aproximacion aplicada ahora a la polariza-

cion en el eje z nos lleva a la expresion.

aoE, cos®0 apE, sin?26 1]
pe e - <exp<——> —1) . (5.20)
1+ = cos?ly 2 (1 NS cos200) 1

E2

sat sat



Introducimos esta ecuacion (5.20) en (5.18) para llevar a cabo la integracién

sobre todos los posible angulos iniciales 6,

p- B
Py = =P — P —— =11 5.21
! aOEsat : <exp< n) ) ( )

Esta es la polarizacion media en la direccién del campo laser alcanzada al final

del pulso t = t,u1s0, ¥ Tepresenta la capacidad de orientacién de la molécula
en el medio viscoso. El valor de los parametros P, y P, es

Esa Esa EU
P. = Evt (1 - Eq,t arctan (Esat>) , (5.22)
p=1 (Esatf 12 (o) B ( £, ) (5.23)
= — — — 3= | — arctan . (5.
: 4 Ev 1 + EEQ% Eg Esat Esat

En la figura 5.12 observamos como la ecuacién (5.21) se comporta cuali-

P, (m) (unid. arb.)

0
In(n )
Figura 5.12: P en funcién de la viscosidad del disolvente.

tativamente de la misma forma que nuestros resultados experimentales (ver
figura 5.9), y vemos cual es el significado fisico de P, y P,. La funcién Py de-
crece cuando la viscosidad 1 aumenta o a se hace mayor, y tanto los limites,
n—0yn— oo, comoa— 0y a— oo son finitos. Hacemos uso del mismo
razonamiento que en el caso anterior para justificar que la amplitud relativa
de las fluctuaciones es una funcién de la polarizacién Py, o sea, de la capaci-
dad de giro de las moléculas. Por lo tanto representamos el porcentaje de la

amplitud relativa de las fluctuaciones mediante la siguiente funcion



F ocexp(uPy) (5.24)

donde u es una constante arbitraria para cada una de las series medidas
a la misma energia de excitacion por encima del umbral. El porcentaje
de la amplitud relativa de las fluctuaciones cuando la viscosidad tiende a
infinito (Foe = F(n — o0)) es equivalente a las fluctuaciones presentes en
el copolimero. Por tanto, como ya hicimos antes, las medidas obtenidas con
esta muestra son identificadas con el limite F,,, por lo que reescribimos la

funcion (5.24) como

porewlan(ool2) 1) e

Teniendo en cuenta lo anterior, la funcién que representa la amplitud de

las fluctuaciones (5.25) queda

Pl a(w(-2) )] a0

Comparacién con los datos experimentales

Ajuste a los datos de la viscosidad

Vamos a comparar la funcién propuesta (5.26) con nuestros resultados
del experimento de la dependencia con la viscosidad dados en la Tabla 5.4.
Usamos los mismos parametros del apartado anterior; A = 600 x 107? m,
tputso = 0.5 X 1076 s, 771 = 1 x 1072 s, 41 = 4 x 107 5, a = 6.04,
¢ =10y dy ~ 1. La eficiencia cuantica en la Rhodamina 6G es muy alta,
lo que permite aproximar el tiempo de vida de la inversion de poblacién por
el tiempo de vida espontdneo. De esta forma conseguimos un valor para el
momento dipolar de la transicién, ui, >~ 3heoyA?/ (872) que nos lleva a una

polarizabilidad y a un campo de saturaciéon de:

3eo\3d
ap = T EO 8107 C2 M2 (5.27)
8mey L
2n?h
B =~ 0 49 x10tvm !, (5.28)

360)\3



Las energias de salida del laser son 240 mJ y 50 mJ para las series [ y II,
respectivamente. Estos valores son proporcionales a sus respectivas energias
de excitacion por encima del umbral. De esta forma se obtiene 3; = 1.4 pois-
ses, v OBrr = 0.3 poisses. Tomamos las fluctuaciones residuales encontradas
en la muestra sélida, Fro ~ 5.8% y Frree =~ 13.0%, como limites de Fry Fyr.
Para calcular los valores de los parametros g; y ¢rr realizamos un ajuste por
minimos cuadrados, obteniendo los valores g; = 2.1 107* y ¢;7 = 2.6 1073.

En la figura 5.13 representamos las funciones propuestas (5.26) para las dos

ul F
é 11 E
2 wf t
3 Foooy
2 16F
g FHoo
12t
Xl
F
Teo
4 ' .
210 -5 5 10

Figura 5.13: Porcentaje de la amplitud relativa de las fluctuaciones en funcién de la

viscosidad, datos experimentales (puntos) y funcién teérica (linea continua).

series (F; y Fjr) junto a los datos experimentales. Como puede observar-
se se consigue un parecido razonable en ambas series, con lo que podemos
considerar que nuestro modelo se aplica al caso experimental con bastante

acierto.

Ajuste a los datos de la variacion de la molécula
Como en el caso del modelo clasico, la dependencia en la longitud de

onda de «ay dificulta el ajuste. Sin embargo, aproximaremos como en el otro



modelo la longitud de onda a la de la Rhodamina, y la energia de salida a
la de la Serie II. Con esto, volvemos a comprobar en la figura 5.14, cémo

la funcién Py = Py(a) decae rapidamente en el rango de radios moleculares
usado experimentalmente (2-10 A).

Pz(a)

1] 5 10 15
Radio molacula (&)

Figura 5.14: Dependencia de Py con a en el caso semiclasico



Capitulo 6

Formacion de patrones en el
laser de colorante de gran

apertura.

Paralelamente a lo que se hizo con el laser de CO,, en este Capitulo pre-
sentamos las primeras imagenes experimentales de la dindmica instantanea
del patron transverso del laser de colorantes de gran apertura, cuya dinamica
temporal tratamos en el capitulo anterior. Como principal resultado, veremos
como las dos escalas temporales alli encontradas tienen su correspondencia
espacial. En el estudio tedrico, veremos asi mismo céomo las ecuaciones de
Maxwell-Bloch se revelan insuficientes para dar cuenta de las observaciones,
siendo preciso acudir a un modelo discreto, en el que la filamentacion de la

ganancia se ha introducido explicitamente.

6.1 Sistema experimental

En la figura 6.1 se presenta un esquema del sistema experimental, cuyo ele-
mento principal es el mismo que en el Capitulo anterior, el laser de colorantes
de gran apertura. En este caso, en el interior del resonador se introducira en
ocasiones un diafragma (D) que permite cambiar el nimero de Fresnel de 10
a 110 y asi estudiar la evolucién del patron.

A continuacidn, la luz pasa a través de un divisor de haz (DH), lo cual nos

101
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Figura 6.1: Esquema experimental usado para la medida de los patrones del ldser de
colorantes, donde R; y Ra son los espejos, D es el diafragama intracavidad y las lentes L

y Ly forman el telescopio de aumento de la imagen.

permite medir simultaneamente el patron transversal instantaneo y la evolu-
cion temporal local, con el método detallado en el Capitulo anterior. Por su
parte, el patrén es registrado mediante una camara de alta velocidad (4Quik
054, Standford Light), que incorpora un placa micro-canal intensificadora.
La resolucién temporal maxima de la camara es de 10 ns, que puede conside-
rarse lo bastante rapida como para obtener imagenes cuasiinstantaneas, ya
que, como se vio anteriormente, la frecuencia caracteristica de pulso laser es
de ~ 60 MHz, o lo que es lo mismo, un periodo de ~ 20 ns. Esto nos evita en
este caso el disenar un cortador de pulsos especial, como se tuvo que hacer

en el caso del COy para realizar las medidas equivalentes.

Asi mismo, la resolucién espacial de la camara es de 30 um, lo que per-
mite resolver los detalles del patrén. El sistema de disparo de la camara
estd sincronizado con el disparo del laser. Un mecanismo interno de retardo
permite observar el patron en diferentes instantes a lo largo del pulso laser,
si bien con la misma limitacién que se tenia en el caso del laser de CO,: sélo

se puede tomar una imagen por pulso.



6.2 Resultados experimentales

En el capitulo anterior, asi como en trabajos previos [Pastor et al., 1991,
Pérez-Garcia y Guerra, 1994, Pérez-Garcia et al., 1995], se observa que en
la dindmica del laser de colorantes coexisten dos escalas temporales. La
dindmica més rapida, por encima de 50 MHz, cuyas dependencias ya hemos
analizado, tiene asociada una distancia de correlacién muy corta (menos de
100 pm). Ya hemos comentado cémo cuando la zona de observacién aumenta,
las rapidas fluctuaciones de esta dinamica pierden amplitud hasta desapare-
cer. Sin embargo, cuando esto ocurre, aun se aprecia en el sistema otra
dindmica, mds lenta (alrededor de 5 MHz), que no presenta dependencias de
tipo rotacional (ver Seccién 5.3). Esta dindmica lenta tiene una distancia de
correlacion mucho mas larga, de algunos milimetros, pero atin no se extiende
coherentemente a todo el patrén.

Esta informacién de la dinamica temporal nos lleva a preguntarnos si las
dos escalas temporales tienen correspondencia espacial observable, como pa-
rece indicar sus longitudes de correlacién. Con este propdsito, en esta seccién
presentamos los resultados experimentales de las medidas de la distribucién
espacial de intensidad del laser de colorantes.

Se han realizado dos experimentos [Leyva et al., 2001c|. En el primero,
se obtienen registros cuasiinstantaneos del patrén completo, observando la
evolucion desde un nimero de Fresnel moderado a alto. Veremos como se
desarrolla la turbulencia, desde un estado influido por la condicién de con-
torno como era el caso del laser de CO,, a uno dominado por la dindmica
interna, algunas de cuyas caracteristicas exploramos en el Capitulo anterior.

En el segundo experimento, partiendo de la configuracion de maximo
nimero de Fresnel, ampliamos parte del patrén hasta poder observar las
estructuras de baja longitud de correlacién cuya dinamica da origen a las

fluctuaciones estudiadas en el Capitulo 5.

6.2.1 De numero de Fresnel moderado a grande

Por medio del diafragma intracavidad D(Fig. 6.1), realizamos una reduccién
sistematica de la apertura del sistema, desde el maximo ntmero de Fresnel

posible F =~ 110, hasta un minimo de F =~ 10, a partir del cual la ganancia se



hace insuficiente y el laser cae por debajo del umbral incluso para la excitacion
mas alta que permite el sistema de bombeo. Considerando esta elevacion
del umbral al reducir el diafragma, las medidas se realizaron tomando una
excitacion en torno a dos veces la umbral para cada caso presentado. Por
tanto, incluso la apertura menor que podemos obtener es ain demasiado
grande para obtener un patrén modal sencillo.

En la figura 6.2 se muestran algunos resultados de patrones obtenidos con
una exposicion de 10 ns, y aperturas de 6, 8, 9, 12, 14 y 16 mm, respectiva-
mente. En algunos casos, las imédgenes han sido tratadas para incrementar
el contraste y asi apreciar mejor los detalles.

Vemos que cuando F ~ 10 (Fig. 6.2(a)), el patrén consiste en una serie
de bandas, con un periodo espacial de alrededor de 0.5 mm. La inclinacién
de las bandas, que varia entre disparos, parece debida a una ruptura de
simetria causada por casi imperceptibles desalineamientos del resonador, o
por anisotropias en el bombeo debidas a la lampara.

Cuando F aumenta, (Figura 6.2(b-d)), las bandas, que para pequena
apertura se extienden de lado a lado del patréon, parecen perder coherencia
y “quebrarse” en estructuras més pequenas. Finalmente, para nimeros de
Fresnel ain més grandes (Figura 6.2(e-f)), las franjas han dejado paso a una
distribucion de aspecto granular, sin mostrar una direccién privilegiada. En
(Figura 6.2(f)) pueden distinguirse incluso pequenias franjas distribuidas en
dominios, con distintas inclinaciones.

Este cambio en la estructura espacial puede verse también en la Fig.
6.3, en la que se presentan los espectros de potencia espacial del patrén
instantdneo cuando la apertura es 6 mm (Fig. 6.3(a)) y cuando es 16 mm
(Fig. 6.3(b)). Se aprecia como en el patrén de pequeno tamano la direccién
preferente esta fuertemente marcada, en tanto que en el de mayor tamano el
espectro de potencia en forma de anillo indica la existencia de contribuciones
de frecuencias espaciales en todas direcciones. Sin embargo, el valor de la
frecuencia espacial predominante no varia apreciablemente.

Se observa por tanto la evolucién desde un comportamiento dominado
por condicién de contorno (Fig. 6.2(a)), cuando el nimero de Fresnel es ~
10, hasta una turbulencia desarrollada cuando F > 100 (Fig. 6.2(f)), como

se esperaba.



Figura 6.2: Patrones instantdneos del ldser de colorantes obtenidos con exposicién de
10 ns y aperturas de: (a) 6, (b) 8, (¢) 9, (d) 12, (e) 14 y (f) 16 mm. Tamaio real de las

imagenes: 20 x 20 mm.
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Figura 6.3: Espectro de potencia espacial de las distribuciones de intensidad instanténeas
del laser de colorante, para distintos valores del diafragma intracavidad: (a) 6 mm (b) 16

min.

Recuérdese que, en el caso del CO5, un nimero de Fresnel en torno a
10 era ya suficiente para que la imagen instantanea careciera de estructura
ordenada extensible a todo el patron y su apariencia fuese turbulenta. Es-
to se correspondia bien con el valor de F ~ 10 — 20 que se encontraba en
la literatura como limite de la turbulencia [Farjas et al., 1994]. Sin embar-
go, en este caso la correlacion espacial a larga distancia parece conservarse
hasta nimeros de Fresnel mucho mas altos. Este hecho ya fue observado en
[Chuartzman et al., 1995, Fondevilla y Hnilo, 1999] en otros experimentos de
formacién de patrones con laser de colorante, donde se sugeria la existencia
en estos sistemas de un mecanismo adicional de acoplo del campo eléctrico,

de mas largo alcance que el habitual.

Para estar seguros de que las estructuras observadas son debidas a efectos
dinamicos, y no a otros efectos como inhomegeneidades en el medio activo
debido al flujo turbulento de la disolucion de colorante, el mismo experimento
se ha repetido en ausencia de flujo. Los resultados son esencialmente los

mismos, lo que permite desechar esta posibilidad.



6.2.2 Coexistencia de estructuras

Una vez que la existencia de la estructura de gran escala en el patron ha
sido observada, buscamos las pequenas estructuras filamentarias de las que
tenemos evidencia indirecta, como se vio en el Capitulo anterior. Para esto
situamos tras la salida del laser un telescopio de gran apertura que permi-
te aumentar la imagen hasta 10 veces su tamano original, lo que eleva la

resolucion espacial del sistema hasta 3 um.

Las instantaneas muestran cémo cada estructura de las que se observaron
en la medida sin magnificacién consiste en realidad en un grupo de estruc-
turas filamentarias con un tamano medio en torno a 30 pum. En la figura
6.4 se muestra un ejemplo de estas formaciones. Se trata pues de un caso
de coexistencia de estructuras a dos escalas espaciales con dos 6rdenes de

magnitud de diferencia [Leyva et al., 2001c].

Figura 6.4: Imagen de los filamentos. Tamaifio real de la imagen: 1 mm x 1 mm



6.3 Modelo dinamico de la rotacion molecu-

lar

Llegados a este punto, el paralelismo con el caso del laser de CO4 descrito en
el Capitulo 3 nos lleva a abordar tedricamente el problema. Alli, este estu-
dio inclufa la integracién de las ecuaciones de Maxwell-Bloch y el analisis de
estabilidad correspondiente. Sin embargo, en el caso del colorante la simu-
laciéon numérica de la dindamica se ve dificultada por dos factores. Primero,
la aparicion de las dos escalas simultaneas espaciales requiere que la malla
de discretizacién sea suficientemente fina para resolver ambas, lo que en este
caso supone no menos de 1000 x 1000 puntos en la malla. Segundo, la gran
diferencia entre las escalas temporales implicadas (/7. ~ 10™*) hace que
se trate de un problema extremadamente rigido. Las consecuencias de estos
factores sobre el gasto computacional y la estabilidad del esquema numérico,
hacen que la integracion de las ecuaciones de Maxwell-Bloch para el caso del
laser de colorantes resulten prohibitivas para las capacidades de computacion
de nuestro grupo. Por ello, una vez que en la siguiente Subseccién se deduz-
can las ecuaciones correspondientes, el estudio tedrico habra de limitarse al

andlisis de estabilidad.

6.3.1 Ecuaciones de Maxwell-Bloch con contribucién

rotacional

En el Capitulo anterior desarrollamos dos modelos estacionarios que daban
cuenta de la polarizaciéon promedio en funcién del angulo entre la molécula y
el campo. En esta Seccién, desarrollaremos un modelo dindmico del proceso
de rotacién de la molécula por influencia del campo, basado en las ecuacio-
nes de Maxwell-Bloch. Esperamos asi explicar otras propiedades del mismo
proceso, como la apariciéon de la frecuencia caracteristica, y buscar indicios
sobre el origen de los tamanos de las estructuras observadas, como se hizo en
el Capitulo 3.

Partimos en este caso de las ecuaciones del campo eléctrico (ver Apéndice),

en aproximacion de onda rotante, envolvente lentamente variable y campo
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Y las ecuaciones materiales en variables microscépicas:

W
AL EST + = —kE™ + gpgﬂ . (6.1)
0

o (+) ' 10 - (+) 4

];(; = — (v +i(wan — w))p(()ﬂ - %(Eo < flz)d (6.2)
od 20T RN L) _ B (D)
o o= - E(E B ()] . e

Teniendo en cuenta que i || 5" podemos escribir £ pi™ = | Eo||po| cos 6
y Eé+)ﬁ12 = | Ep||pt12] cos @, donde cos @ es el angulo que forma en cada ins-
tante el momento dipolar jij5 con el campo eléctrico Ey. Sustituyendo en las
ecuaciones (6.2), (6.5) queda:

) (+) ; 2
1;; = — (yL +i(wn —w))ps” - @Eomdcose : (6.4)

= o= )= 2 [(BE) 567 — B (1) Jeos0 . (69

Si multiplicamos la Ec. (6.4) por cosf, queda

o cos 0 df 12
w — —piT sin 0— — (71 + i(war — w)) p§" cos 9—%53(*)6&:052 0.

at (6.6)

Suponemos que sin 9%? < 7, cos B, esto es, consideramos que la variacién del
angulo es lenta y por tanto despreciamos ese término en la Ec.(6.6). Como
en el Capitulo anterior, tomamos promedio respecto de los dngulos iniciales

@ en (6.6) y (6.5), quedando:

(+) . )
0 < poatcose - (Y1 + i(war — w)) < pS" cos 6 > —%Eo(ﬂd < costf >
(6.7)
@ — (d — d) — % E(+) * (+) 0 _E(Jr) )\ * .
at—’YII 0 h((0)<p0 cost > 0 <(p0)cos )
(6.8)

Pasamos a variables macroscopicas de la materia siendo:

P =N <piPcosd> D=Nd Dy=Nd, (6.9)



y llegamos finalmente a:

8Eé+) (+) iw (+) z'c)\ (+)
R Rl AE 6.10
ot KL +2€0 0 47T€0 tto ( )
BP(+) ) E+D
O = (i —w) B - PR <o’ > (6.10)
oD 20 (0N b)) ()
O ¥y D) - (B B - B (REO)) (612

Que son equivalentes a las ecuaciones (A.40),(A.41),(A.42) deducidas en el
Apéndice, salvo por el pardmetro rotacional < cos? 8 >. Por tanto, realizan-
do la eliminacion de la frecuencia de batido, la adimensionalizacién de las

variables y la aproximacion de campo medio como alli se detalla, se llega a:

OF o la

o = m|l-id— DAL E— P, (6.13)
oP . 2

5 = ~L|(L+i0)P+ ED <cos’f >, (6.14)
oD Lo .

o — [D ~1- S (E'P+EP )} : (6.15)

que son equivalentes a las usadas en el Capitulo 3, salvo por el término
rotacional, que es dependiente del tiempo (< cos?f >=< cos?d > (1)), y
puede interpretarse como el angulo promedio que en cada momento forman
los ejes axiales moleculares de los centros activos con el campo laser. Antes
de que comience la emision, este término tiende al promedio estadistico, y
por tanto < cos? 6 > (0) = 1/3. Cuando la rotacién es muy répida, como en
los laseres de gas, puede considerarse que tan pronto como empieza la emisién
las moléculas se orientan en la direccion del campo laser. En ese caso, en
el instante en que se supera el umbral ¢, ya se tiene < cos?6 > (t,) = 1
y se recuperan las ecuaciones de Maxwell-Bloch como las estudiamos para
el laser de CO,. Cuando la rotacién se hace muy dificil, por la viscosidad
del medio solvente o por el gran tamano de la molécula, el parametro de
rotacién aumenta maés lentamente durante la evolucién. En el caso extremo
de viscosidad infinita, como en la matriz de copolimero del Capitulo 5, el
parametro continia teniendo su valor estadistico durante todo el proceso. En
general, y por simplicidad en los calculos, dados unos valores de la viscosidad

y el tamano molecular, sustituiremos el parametro dependiente lentamente



del tiempo < cos?# > (t) por su valor promedio temporal a lo largo de la

evolucion del pulso, al que denotaremos como:
O =< cos?6 > (t) . (6.16)

Este calculo es coherente con los modelos estéaticos del Capitulo anterior, pero
en este caso se integra el proceso rotacional de la moléculas en las ecuaciones

de Maxwell-Bloch, dandole el caracter dinamico que alli no se contemplaba.

6.3.2 Analisis de estabilidad

Como se dijo, en el caso del colorante, el estudio tedérico ha de reducirse al
andlisis de estabilidad de las ecuaciones de Maxwell-Bloch (6.13)-(6.15) con
término rotacional. Siguiendo el método del Capitulo 2 para el célculo de la
inestabilidad de la solucién nula, vemos que la introduccion del parametro

de rotacion © eleva el primer umbral laser, que de (2.9) pasa a ser:

- <5m +K)— gm&ﬂ (617

YLtk

En el laser de colorante nos encontramos nuevamente con el problema de
la indefinicién del valor de la desintonizaciéon. Haciendo una estimacién, si
tomamos la anchura en frecuencias de ganancia como 0v ~ v, ~ 1 THz, y el
rango espectral libre como ¢/2L = 150 MHz, vemos que el nimero de modos
longitudinales incluidos bajo la linea de emisién es de ~ 6600. Sin embargo,
como hicimos para el laser de CO,, podemos estimar un valor efectivo viendo
cual seria la desintonizacién necesaria para obtener una onda estacionaria
con la frecuencia espacial observada en las medidas. Asi, considerando un
periodo espacial pequenio de S, ~ 30um, corresponde a una onda critica
de ko = 7/Sesp ~ 10° m~'. De la ecuacién (6.17) deducimos que la onda
critica es independiente del parametro rotacional, y sigue respondiendo a la
ecuacién (3.5). Sustituyendo para los valores del laser de colorantes tomados
del Capitulo 5, resulta un valor de la desintonizaciéon de ¢ ~ 0.04.

Cuando el parametro de rotacion © es distinto de 1, actia debilitando el
acoplo entre el campo eléctrico y la inversiéon de poblacién, lo que redunda

en una elevaciéon del umbral. Cuando es minimo, © = 1/3, el umbral es el



triple que en el caso de rotacién libre, © =1, lo que se corresponde con las
observaciones hechas en el Capitulo anterior para los casos de alta viscosidad.
Esto puede observarse en la figura 6.5 en los que se representa un ejemplo
de las curvas de estabilidad neutral para los dos casos extremos © = 1 (Fig.
6.5 (a)) y © =0.3 (Fig. 6.5 (b)), para el caso 6 = 0.04.

L5 : : 9 : .
a) b)
1.45} Inestable ] gl Inestable
1.4}
7 L
1.35
1.3} 6
= =
=125} = 5|
L2t 4l
115
3 L
L1}
LO5 ¢ Estable 1 20 Estable
1 . 1 . .
0 1 2 3 0 1 2 3
k(m!)  x10° kmy 10

Figura 6.5: Curvas de estabilidad neutral para el caso § = 0.04 para valores del
pardmetro de rotacién: (a) © = 1.0, (b)© = 0.3.

Realizamos ahora el mismo calculo que en la Seccién 3.3.3 (B) sobre la
estabilidad de la solucion viajera seleccionada en el primer umbral del laser
ko. Para todos los casos se encuentra que, inmediatamente después del um-
bral, aparecen dos inestabilidades, como se observa en la figura 6.6, donde se
representa Max(Re()\)) frente al nimero de onda de la perturbacién ¢, para
el caso 6 = 0.04, y r = 4.0, y para dos valores del parametro de rotacién,
© = 1 (linea discontinua) y © = 0.3 (linea continua). En la figura 6.6 sélo
se representan las bandas de inestabilidad para vectores de la perturbacion
¢ perpendiculares a la onda critica /{%, ya que el otro caso estudiado ( per-
turbacién paralela) es cualitativamente igual. Se aprecia que una primera
inestabilidad aparece alrededor de la onda critica, esto es, nuevamente para
periodos espaciales en torno a kq. En la Fig. 6.6(b) se dibuja una ampliacién

de la curva alrededor del origen, para observar la segunda inestabilidad, que



1 .
, es decir, para

se produce para vectores de onda en torno a ¢ = 1100 m~
periodos espaciales del orden de S=0.5 mm. Como vemos en la figura, el
término rotacional promedio afecta a la amplitud de la inestabilidad y, para
valores altos de ©, desplaza ligeramente las bandas de inestabilidad hacia

nimeros de onda menores, pero no modifica sustancialmente el resultado.

1500 2000

Figura 6.6: (a) Max(Re()\)) para 6 = 0.04, r = 4.0, para los casos de © = 1 (linea
discontinua) y © = 0.3 (linea continua)). (b) Detalle de (a) alrededor del origen.

La aparicion de dos inestabilidades simultdneas era algo ya encontrado
en el laser de CO,, como vimos en el Capitulo 3. No obstante, existe una
diferencia fundamental: para el ldser de colorantes el limite de difraccion es
kaig ~7/b=m/9x 1073 ~ 350 m™', y por tanto queda por debajo de ambas
inestabilidades, que ahora podran ser soportadas por el sistema. Se obtienen,
pues, dos inestabilidades activas, con periodos espaciales de ~ 30um y 1 mm
respectivamente, lo que se corresponde con las observaciones experimentales
de la Seccién 6.2 sobre los tamanos de estructuras observados en el patron.

Sin embargo, esta sencilla interpretacion de las escalas espaciales obser-
vadas deja de ser satisfactoria al calcular las frecuencias de oscilacién corres-
pondientes, por hallarse que, para las inestabilidades de longitud de onda
corta, la oscilacién se sitia en el orden de w ~ 10 GHz, varios 6rdenes de
magnitud por encima de las observadas, que estan en el orden de los MHz.
A pesar, pues, del éxito en la prediccién de los tamanos de las estructuras,

hemos de descartar esta interpretacion, que en este caso se revela ingenua, y



buscar otro modelo que satisfaga mejor las observaciones.

6.4 Modelo discreto: la filamentacion de la

ganancia

Puesto que no hemos podido explicar todas las observaciones con el modelo
de Maxwell-Bloch sencillo, hemos de suponer que la dindamica del laser de
colorantes incluye algiin mecanismo que no esta representado en el modelo.
Esto fue también sugerido en otro estudio sobre la formacién de patrones
en ldser de colorante [Fondevilla y Hnilo, 1999], en el que se estudiaba la
interaccién entre dos modos gaussianos que eran bombeados en una misma
cavidad de laser de colorante de muy alto nimero de Fresnel, con una cierta
distancia entre ellos. Alli se observaba que los modos acoplaban su fase a
enormes distancias, cuando la influencia mutua por difracciéon debia haber
perdido toda influencia. El este trabajo se concluia que algin otro mecanismo
de acoplo, ajeno a la difraccién, debia estar presente en este tipo de laseres,
senialando la emisién espontanea o el scattering (ambos muy altos en el ldser
de colorantes) como posibles fuentes de acoplo adicional.

Recordemos por otro lado que algunos tipos de laseres, como los de semi-
conductor o los de guia de onda, son a veces agrupados formando matrices
bidimensionales al objeto de obtener emisiones mas potentes. En estos ca-
sos se produce frecuentemente el acoplo entre proximos vecinos, a través
del campo difractado lateralmente, el campo evanescente en la guia u otros
motivos. Por otro lado, es sabido que en algunos laseres no gaseosos de
muy alta apertura, como los de semiconductor, en ciertas circunstancias se
adopta un régimen en el cual la ganancia se agrupa en filamentos axiales
[Hess et al., 1995], que podrian ser considerados como una matriz (general-
mente desordenada) o distribucién transversa de laseres individuales. Estos
filamentos estarian acoplados por los campos difractados lateralmente como
en los casos descritos anteriormente.

Tomando estas ideas, abordaremos el problema orientando nuestra apro-
ximacién tedrica en este sentido, como se hizo en [Pérez-Garcia y Guerra, 1994,

Pérez-Garcia et al., 1995]. Consideraremos pues que los filamentos (enten-



diendo por tales las estructuras de pequenio tamano observadas) estan efecti-
vamente constituidos en el medio, o si se prefiere, que se trata de una de las
mencionadas matrices, que supondremos cuadrada, de N X N elementos, se-
parados una distancia h. Por tanto, el tamano transversal de la distribucién
es Nh = 2b. Cada laser o filamento individual 7,7 de la malla se considera
de pequena apertura, y se comporta segin las ecuaciones de Maxwell-Bloch,
incluyendo el término rotacional anteriormente calculado. Se tendra entonces
un conjunto de ecuaciones acopladas, en el que no habra Laplaciana transver-
sal, pero si se supondra que cada laser o filamento actia sobre sus proximos
vecinos, lo que se traduce en la aparicion en la ecuacién del campo eléctrico

del término:
9lEiv1j + Eicrj + Eijia + Eijo —4E] (6.18)

donde F;1; + Ei—1j + E; 41 + E;j—1 representa el campo producido en
el punto 7,7 de la malla por los elementos proximos vecinos; el término
—4F; ; representa el campo difractado por el elemento situado en 4,j ha-
cia los préoximos vecinos de una malla. El parametro g representa la fuerza
del acoplo, incluyendo la difracciéon y todos los otros mecanismos que a él

contribuyan. El sistema queda entonces:

OF,; . _
8t’j = —r [l —i0] Ejj — krPy; —ig[Eip1;+ B+ B+ By —4E; 5]
., (6.19)
L = [+ i0) Py + EiyDigOiy) (6.20)
5 = [D“' 173 (BisPs + Ei’jpivj)] ' (6:21)

Puesto que todos los elementos se supondran compuestos por el mismo tipo
de medio laser, se tomard ©;; = ©. Notese que, aunque el conjunto de
ecuaciones tiene la misma forma que si se tratara de la discretizacion de las
ecuaciones de Maxwell-Bloch, se trata de un concepto distinto del problema.

Consideremos el punto fijo dado por la solucién de tipo homogéneo Ey, ;,
Py; j, Do;j. Para estudiar la estabilidad de este punto, consideraremos pe-

quenas perturbaciones, con lo que el campo perturbado sera:
Ei; = Eoi; + de; j, (6.22)
P;; = Py j + 0pi (6.23)
D;;j = Dy; ; + 6d, ;, (6.24)



como en el caso continuo se hizo con los modos de Fourier k, buscaremos
aqui también un conjunto de variables o modos normales en los que las ecua-
ciones se desacoplan, y en los que se puedan descomponer las variables en el
punto ¢, 7 de la malla. Estos modos representaran oscilaciones colectivas de

la matriz de laseres, por lo que la perturbacién se escribira:

N L . .

661',]' = 2561"]‘ 6%(Zl+Jm) s (625)
ly;m
N 27 (; .

Opig =D 0miy e N I (6.26)
lm
Z 8¢ e rgm) (6.27)

Consideremos el significado fisico de estas variables. Si 7;; = (hi, hj) es
el vector de posicion del laser individual situado en el punto i, j, entonces

puede interpretarse que :

27i ¢ . -7 =
eN (il4+jm) — elkhm Ti,5 , (628)

donde

L koo
Fpm = 27 (Nh Nh) (6.29)

es el vector de ondas de la onda transversa que se propaga por la malla con
longitud de onda:

Lo_2 __Nh_ 2
T b VEEmE PAmE

(6.30)

Vemos pues que los modos de oscilacién normales de la malla representan
modos transversos colectivos, que se propagan coordinando las oscilaciones

de los laseres o filamentos de ganancia que la forman.

6.4.1 Estabilidad de la solucién nula

Estamos ahora en condiciones de efectuar un andlisis de estabilidad de la
solucién nula Ey; ; = Fy; = 0,Dy;; = 1, que cumple la condicién de ser

de tipo homogéneo como la considerada antes. Sustituyendo la solucion



perturbada y linealizando, se llega al siguiente sistema de ecuaciones para

las amplitudes de la ondas de perturbacién (k,1):

€Lm —k(1 — i + igaym) —K0 0 €lm
% M | = —710 —y1(1449) 0 Mo |
Clym 0 0 = Ciym
(6.31)
donde:

apm =4 [sin2 <%l> + sin? (%)] . (6.32)

Vemos que la matriz es la misma que la obtenida en el caso continuo,
salvo que el término difractivo ak?/2 queda sustituido por el pardmetro de
acoplo entre filamentos vecinos ga;,,. El cdlculo de la estabilidad neutral

lleva a la condicién:

-(a)
Tom = 5}

Sigue siendo valida la discusién hecha en el caso continuo que nos llevé a

2
1+ <5m +5) - “go‘l’m> } . (6.33)
YLtk

la conclusion de que 1 > § > 0. Siendo asi, vemos que para valores de g
no demasiado grandes (g < 30 si § = 0.04), r,,, es minimo para el valor
max (o) = anya,n/2 = 8, como se puede observar en la Fig. 6.7, donde se
representa el valor del pardmetro de bombeo r en funcién de « (lo que en
este caso consrtituye la curva estabilidad neutral), para varios valores de g.
Por tanto, ap/z n/2 serd el valor que corresponderd a la primera solucién

laser, lo que espacialmente se traduce en un nimero de onda:

1 1
Enjong =m <ﬁ’ ﬁ) (6.34)

que a su vez corresponde a una longitud de onda espacial:

4b

A = —F. 6.35
N/2,N/2 N2 ( )

En nuestro caso ya hemos dicho que b = 9 x 1072 m, y podemos estimar, por
las observaciones de los patrones, que el nimero de filamentos en cada eje es
de algunos centenares. Con N = 300, la longitud de onda de las estructuras

de la primera solucién ldser serfa Ay/on/2 =~ 85um, bastante de acuerdo
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Figura 6.7: Curvas de estabilidad neutral (a, r) para el modelo filamentario, para valores
del parametro de acoplo g = 0 (linea continua), g = 0.035 (linea de puntos) y g = 0.1

(linea discontinua)

con las observaciones. Hay que notar que la principal diferencia con el caso
continuo consiste en que las longitudes de onda que soporta el sistema estan
acotadas, no sélo inferiormente, sino también superiormente. De cualquier
modo, esta solucién de corta longitud de onda corresponde fisicamente al

caso en que los filamentos no se asocian, o lo hacen en grupos muy pequenos.

Vemos que, salvo que no sea muy alto, hasta ahora no se ha hecho ninguna
suposicién concreta sobre el parametro g, que no modifica las propiedades
espaciales de este primer umbral. Para completar el calculo, consideremos
los autovalores del sistema (6.31). El resultado es que la solucién nula es

inestable para todo valor de ©, g y r > 1.

Mas interesante es la discusién de las frecuencias correspondientes a es-
tas inestabilidades, es decir la parte imaginaria de los autovalores del sis-
tema (6.31). En la Fig 6.8 se representan las frecuencias frente al valor
del pardmetro g en el intervalo g = [0 : 0.1], para los valores extremos del

pardmetro de rotacién © = 0.3 (linea continua) y © = 1.0 (linea disconti-
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nua). Vemos que las frecuencias se mantienen en el rango [0 : 100] MHz, lo
que se corresponde con las observaciones experimentales.

También puede observarse que, dado un valor de g, la frecuencia disminu-
ye cuando lo hace el parametro rotacional ©, tendencia que se corresponde
con las observaciones del Capitulo anterior. Por ejemplo, para g ~ 0.04, se
obtiene un rango de frecuencias que varia entre 55 y 75 MHz, que son valores
muy préximos a los hallados experimentalmente (ver Tabla 5.1).

Esto es, con el modelo filamentario se ha logrado pasar de frecuencias no
fisicas de oscilacién a valores que se corresponden totalmente con lo observa-
do, lo que supone un importante argumento a favor de que la filamentacion y

un acoplo no difractivo sean las caracteristicas predominantes de la dindmica.

Frecuencia (MHz)

b
1] 001 0oz ooz 004 oos 0.06 oov

Figura 6.8: Frecuencias de oscilacién de los modos de inestabilidad de la solucién nula,
para ap; = 8, 6 = 0.04, r = 3.5. Casos (a) © = 1 (linea continua),(b) © = 0.3 (linea

discontinua)

6.4.2 Estabilidad de la solucion homogénea

Hemos visto en la Seccion anterior que la solucion de periodo espacial minimo
anysz,n/2 Y la de periodo espacial maximo g nacen casi a la vez. En la Fig.
6.7 se aprecia que, para g = 0.1, la diferencia del valor umbral de r entre
ambas soluciones es del 0.001 %. Ademads, el valor de la desintonizacién §

estimado es compatible con cero.



Consideramos entonces que no se puede descartar en absoluto la aparicion
simultanea de otras soluciones, y como ejemplo calculamos la estabilidad de

la soluciéon homogénea:

1+ 02 L Ey
Eyp = |Eo| = /1 — P, =Py=—(1—i0)=2
l, |0| r [6) l, 0 ( 2)7’
1+ 62

D;,, =Dy = . 6.36

L =5 (6.36)

Es posible también aqui seguir un método equivalente al usado en la Sec.
3.3.3 (B), escribiendo los campos en forma polar E = |E; ;|e'*Fii, P =
|P; j|e"®Fi | e introduciendo una perturbacién con la misma forma espacial

que (6.25). Con esto se llega finalmente a una matriz de autovalores:

—K —k(0 — goum) K KO 0
k(0 — goum) —K —K6 K 0
Lim = VL —710 —71 Y10 g
L0 YL —Y10 -1 Y10
—y 2 WEES R R -y
(6.37)

Vemos que la matriz tiene la misma forma que la hallada en la Sec. 3.3.3(B)
para el caso homogéneo, salvo el término gay,,. Por simplicidad, se escoge
el caso simétrico a;, sin pérdida de generalidad. Tomando como referencia
los valores g = 0.04, 6 = 0.04 y N=300, que se estiman como mas apropiados
segun los resultados de la seccién anterior, en la Fig. 6.9 se dibuja el méximo
de las partes reales de los autovalores de £;; frente a [, el indice del modo
discreto, que hace las veces de nimero de onda. Se observa que aparecen dos
bandas de inestabilidad, una para pequenos valores de [, centrada en [ ~ 15
y otra simétricamente dispuesta en el otro extremo del rango [ ~ N — 15,
que por simetria corresponden a un mismo valor de la longitud de onda
espacial. Sustituyendo el valor aproximado de [ en la Ec. (6.30) se obtiene
una onda viajera con un periodo espacial de A ~ 0.85 mm. Ademas, esta
inestabilidad resulta ser estacionaria, es decir, su frecuencia de oscilacién
asociada (o la parte imaginaria del autovalor correspondiente) es nula. Estas
caracteristicas se corresponden con bastante acierto con las de la estructura
grande observada en los patrones, cuyo tamano estaba en el orden de 0.5 - 1

mm, y aparecia asociada a una frecuencia lenta.



Max(Real(1))
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Figura 6.9: Maz(Real())) frente a I. Casos: © = 1 (linea continua), © = 0.3 (linea

discontinua)

En conclusion, el conjunto de estas estimaciones se puede considerar co-
mo buen indicio de que la fuerte filamentacion de la ganancia a nivel ma-
croscopico, junto con la influencia de la dinamica rotacional en el nivel mi-
croscépico, dan una imagen bastante completa de los procesos que tienen
lugar en el laser de colorante, tras comprobar que no pueden ser explicados

sencillamente en el marco de las ecuaciones de Maxwell-Bloch.

6.5 El fondo de ruido y la dimensionalidad

del sistema

Atn se puede obtener otra senal de que el laser de colorantes se esta com-
portando de forma esencialmente distinta a lo que la teoria de Maxwell-Bloch
podria esperar atendiendo sélo a sus caracteristicas geométricas. Ultimamente
se esta estudiando la posibilidad de obtener informacion sobre la dimensio-
nalidad de los sistemas complicados a partir del ruido de fondo que producen
en su espectro de potencia de fluctuaciones [Staliunas, 2000]. Se ha observa-
do que sistemas de distinta dimensionalidad producen ruidos de fondo que
siguen leyes de potencias que estan directamente relacionadas con la dimen-

sién. En concreto, para un sistema formador de patrones N-dimensional,



se espera que el espectro de potencia de las fluctuaciones esté saturado para
bajas frecuencias, y decaiga como 1/v°, con s = 2— %, para altas frecuencias.

Veamos que informacion puede obtenerse sobre nuestro sistema de es-
ta manera. En la figura 6.10 pueden verse espectros de potencia promedio
de una serie de pulsos del laser de colorante. Si se prescinde del pico ca-
racterfstico, el fondo se ajusta a una funcién ar—2, donde a ~ 250 es un
parametro de ajuste. Este ley de potencia es tipica de un sistema de Lo-
renz cero-dimensional, distinta de la esperada ley !, propia de un sistema
formados de patrones bidimensional con ruido aditivo. Sin embargo, esta ca-
racteristica esta de acuerdo con un comportamiento independiente de la con-
dicién de contorno. En otras palabras, localmente el sistema “olvida” su bi-
dimensionalidad y actia como uno puntual. Esto apoya el modelo de emisién
laser filamentada, en el que cada filamento de ganancia (que es un sistema
0-dimensional en la dimensién transversal), actia cuasi-independientemente
del resto, o al menos mas independientemente que lo haria en un sistema

puramente bidimensional [Leyva y Guerra, 2000] .
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004978

001832

Amplitud (unid. arb.)

000674

20,08554 54 59815 148 41316
»{MHz)

Figura 6.10: Espectro de potencia de fluctuaciones (escala log-log), promediado sobre

30 pulsos de una solucién de Rhodamina 6G en: a) Etilenglicol n = 0.2 P b) Metanol

2

n=6.010"2 P ¢) Ajuste lineal aproximado del fondo de ruido a a2, con a ~ 250



Capitulo 7

Conclusiones y vias de

ampliacion

Presentamos aqui las conclusiones obtenidas en las investigaciones realizadas
y que han sido aqui expuestas a lo largo de la memoria, asi como algunas
posibles vias de extensién de este trabajo.

7.1 Conclusiones

Laser de COs..

Los detalles de nuestro trabajo sobre este tipo de laseres, representativos
de la clase B, se dieron en los capitulos 3 y 4. Los principales resultados

alcanzados son los siguientes:

1. Hemos estudiado, experimental y tedricamente, la dindmica espacio-
temporal de un laser pulsado de CO5 de apertura moderada (F ~ 10)
en régimen cuasiestacionario. Mediante un sistema cortador de pulsos
desarrollado en el grupo, se ha registrado la dindamica instantanea de
la distribucion transversa bidimensional de intensidad, siendo éstas las

primeras medidas de este tipo en laseres.

2. Nuestras medidas muestran que el laser presenta caos espacio-temporal,

siendo la dinamica instantanea desordenada e irreproducible de disparo
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a disparo. La turbulencia se observa a lo largo de todo el pulso, teniendo
un tiempo propio de evolucién de unos 10 ns, y un tamano caracteristico

de las estructuras espaciales de 2 mm.

Bajo la apariencia desordenada de las medidas instantaneas, se conserva
un orden subyacente determinado por las condiciones de contorno, que
solo se hace evidente cuando el sistema es observado durante un tiempo
largo comparado con el tiempo caracteristico. Esta emergencia del
orden a tiempos largos es caracteristica de los sistemas formadores de
patrones de extension finita, como ha sido observado en varias ocasiones
en distintos tipos de sistemas no o6pticos. Este fenémeno habia sido

predicho para laseres, pero no confirmado hasta nuestras observaciones.

Hemos realizado el analisis de estabilidad del sistema, teniendo en cuen-
ta su extension finita. Se ha mostrado que esta caracteristica modifica
las propiedades de estabilidad respecto del caso infinitamente exten-
dido, eliminando inestabilidades de longitud de onda grande, que son
suprimidas por difraccién. Las escalas temporales y espaciales que se
deducen de este analisis coinciden plenamente con las observadas ex-

perimentalmente.

Todas las caracteristicas de las que se ha hablado pueden ser repro-
ducidas mediante la simulacion de las ecuaciones de Maxwell-Bloch de

dos niveles.

Se ha realizado un estudio similar para el régimen de pulso corto,
no estacionario, del laser. Se ha comprobado que la mayoria de los
fenomenos observados para el régimen estacionario, como la aparicién
de orden en la observacién promediada, se conservan, aun cuando la
longitud del pulso no sea més de 30 veces el tiempo caracteristico. Se
ha encontrado que la medida de la pérdida del contraste al aumen-
tar el tiempo de observacion es un parametro estadistico que permite

caracterizar la evolucion hacia el orden.

Se ha presentado un estudio experimental y tedrico de la dinamica

espacio-temporal y de polarizacién de un laser de CO4 cuasi-isétropo.



Cuando sélo el modo fundamental estd activo, se observa una dinamica
de competicién entre polarizaciones que da lugar en las componentes
polarizadas del campo a una fuerte oscilacién, cuya frecuencia se puede
controlar por medio de introducir anisotropias en la cavidad. Cuando
también los modos de segundo orden estan presentes, a la oscilacién
debida a la competicién de polarizaciéon puede unirse otra debida al
batido entre los modos de segundo orden TEMgy; vy TEM;,, cuya dege-
neracién inicial queda rota por efecto de la ruptura de simetria. Toda
la dinamica observada puede reproducirse mediante un modelo basado
en las ecuaciones de Maxwell-Bloch, en el que se incluye un término de

acoplo entre las componentes polarizadas del campo laser.

Laser de colorantes.

Aqui resumimos los resultados y conclusiones obtenidos en el estudio
de este tipo de laser, paradigma de la clase A, que fueron detallados en

los Capitulos 5 y 6:

. Hemos estudiado experimentalmente la dindmica temporal de un laser
de colorantes de gran apertura (F ~ 110). Se observan fluctuaciones
en la intensidad, de muy baja correlacién espacial, en torno a los 50
pm. Se ha comprobado que su frecuencia y amplitud promedio depen-
den so6lo de parametros internos, como la viscosidad del disolvente y
el tamano de los centros activos, y no de caracteristicas geométricas,
como los parametros del resonador. Efectivamente, las fluctuaciones
son mas rapidas y profundas cuando la viscosidad del medio es menor
o el tamano molecular es relativamente pequeno. Esto ha permitido
relacionar las fluctuaciones con la dindmica molecular rotacional en el
seno del medio laser. Se han desarrollado dos modelos tedricos estaticos
de la rotacién que permiten explicar la dependencia de la amplitud de

las fluctuaciones con la viscosidad y el tamano molecular.

. Como se hizo con el laser de CO,, se ha estudiado la dinamica ins-
tantanea de formacion de patrones en el laser de colorantes. El prin-

cipal resultado es la apariciéon de dos ordenes distintos de estructuras



espaciales, el primero con un tamano en torno a los um, coincidiendo
con la correlaciéon espacial de las fluctuaciones, y el segundo, con un

tamano en torno a los milimetros.

10. Para el laser de colorantes, el analisis de estabilidad de las ecuaciones
de Maxwell-Bloch se revela insuficiente, siendo necesario acudir a un
modelo discreto de filamentacion de la ganancia para poder explicar la

aparicion de los dos tamanos y las frecuencias asociadas.

7.2 Vias de ampliacién

Sugerimos algunas posibles vias de ampliacién del trabajo aqui desarrollado:

1. La dindmica del laser de CO, presenta aun algunos interrogantes, co-
mo cual es el proceso de evolucién al caos desde un niimero de Fresnel
muy pequeno hasta el maximo posible. Seria de mucho interés rea-
lizar las mismas medidas de la dinamica instantanea para diferentes
tamanos de diafragma, observando la pérdida progresiva de influencia

de la condiciones de contorno.

2. Como se ha comentado en el Capitulo 3, el sistema cortador de pul-
sos s6lo puede tomar una imagen por pulso, con lo que el seguimiento
de la evolucién del patron es indirecto, mediante exposiciones largas
o promedio colectivo. Para seguir realmente la evolucion, seria prefe-
rible tomar varias imagenes en el mismo pulso. Actualmente se esta
disenando un sistema de corte doble, que permitira tomar dos imagenes
del pulso arbitrariamente cerca una de otra, con lo que se podra tener

una visién “tridimensional” del pulso.

3. Otro de los problemas senalados en el Capitulo 3 a la hora de comparar
los resultados experimentales con la teoria es el hecho de que el laser
no esta sintonizado, e incluye varios modos axiales. Para resolver esto,
se planea modificar la cavidad sustituyendo el espejo de reflexién total

por una red de difraccion.



4. El maximo nimero de Fresnel que permite el sistema es atin demasiado
pequeno para observar un caos espacio-temporal plenamente desarro-
llado, como se ha podido comprobar en el Capitulo 3. Por eso, durante
estos anos se ha trabajado también en el diseno y construccién de un
sistema TEA-COs con las mismas caracteristicas que el aqui estudiado,
pero con un numero de Fresnel de cerca de 100, y una superficie de haz
de 36 cm?. Este prototipo, que se encuentra actualmente en fase de
montaje, incluye innovaciones técnicas, como un nuevo tipo de electro-
dos de muy alta homogeneidad de campo y compactificaciéon méaxima
[Leyva y Guerra, 1999], por los que se han interesado algunas empre-
sas. En la figura 7.1 se observa una imagen real del resonador, en la que

se ven estos electrodos. Con este sistema se pretende repetir el estudio

Figura 7.1: Imagen real del resonador del ldser TEA-CO2 en construccién, con los

electrodos de alta compactificacién.

desarrollado en el Capitulo 3, esperando encontrar una turbulencia mas

desarrollada.

5. La oscilacién debida a la competicién de polarizaciéon observada en el



Capitulo 4 tenia una frecuencia que dependia de la anisotropia de la
cavidad, pudiendo manipularse mediante un elemento intracavitario in-
troducido a tal propdsito. Se planea estudiar la forma de optimizar este
control de la modulacién de la intensidad del ldser, que puede ser de
utilidad practica. Asi mismo, se planea explorar sistematicamente las
implicaciones sobre evolucién de la distribucion transversa de intensi-

dad de esta dinamica de modos y de polarizacién.

. Debido a las dificultades de computacién, no se han podido simular las
ecuaciones de Maxwell-Bloch para el laser de colorantes. En un futuro,

se planea una colaboracién con otro grupo para abordar esta tarea.

. Finalmente, en este trabajo se ha realizado el estudio de la dinamica
espacio-temporal de un laser de clase A y otro de clase B. Para cerrar
este ciclo, se planea el estudio de un laser de clase C, concretamente,
de un laser YAG:Nd de gran apertura. Para el estudio experimental,
podemos valernos del sistema cortador de pulsos usado para el COs,
y la implementacion de las simulaciones también podria basarse en el

trabajo previo.
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Apéndice A
Teoria Semiclasica del laser

La mayor parte del trabajo tedrico que se presenta en esta memoria se en-
marca dentro de la teoria semiclésica de la interaccion entre la radiacion y la
materia. En este capitulo desarrollaremos de una manera exhaustiva la ob-
tencion de las ecuaciones que rigen la dindmica en los laseres dentro de esta
teorfa (ecuaciones de Maxwell-Bloch) [Haken, 1985, Siegman, 1986]. Trata-
remos la radiacién (el campo eléctrico) cldsicamente mediante las ecuaciones
de Maxwell, en tanto que seguiremos un formalismo cuantico para la materia
(d&tomos o moléculas).

Por tltimo, comentaremos las distintas aproximaciones o transformacio-

nes que se aplican para reducir la complejidad del problema original.

A.1 Ecuaciones de la materia

Tenemos un medio material formado por N dtomos o moléculas idénticas por
unidad de volumen. Describimos cada uno de ellos mediante su hamiltoniano
libre Hy, el cual contiene sus niveles de energia E; (autovalores de Hy) y
sus autoestados |i) (autofunciones de Hy), Hol|i) = E;|i). La presencia de
un campo eléctrico E en el medio induce en los d4tomos o moléculas unos
momentos dipolares eléctricos i = —eZ, donde e es el valor absoluto de la
carga del electrén. Estos momentos dipolares interaccionan con el campo
eléctrico para dar una energia H*™" = —[i - E. Asf el hamiltoniano total para

cada uno de los N atomos o moléculas esta formado por el hamiltoniano libre
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mas el hamiltoniano de interaccion dipolar eléctrica con la radiacion
H=Hy+ei E. (A1)

Podemos representar el estado del atomo o molécula como una combinacién

lineal de los autoestados del hamiltoniano libre
'E'L .
W) = 0 Cue) e i (A2)

donde hemos escrito explicitamente la evolucion debida al hamiltoniano libre,
e "7 para dejar unicamente en los coeficientes C;(t) la influencia del ha-
miltoniano de interaccién (imagen de interaccién). El estado debe satisfacer

la ecuacién de Schrodinger

ow(t)

(Ho + eZE) [W(t)) = ih o

(A.3)

Proyectando sobre el estado (j| conseguimos las ecuaciones de evolucién de
los coeficientes C}(t)

dcC

IO sy et iy (A4)

donde fi;; = (jlez|t) son los elementos de matriz caracteristicos del dtomo
o la molécula, y wj; = (E; — E;)/h son las frecuencias de las transiciones.
Estamos considerando un campo eléctrico oscilando con una frecuencia en el
rango 6ptico (v =~ 10' Hz ) en resonancia con los niveles 1 y 2 (niveles ldser),
(W ™ way). Se trata de un laser de dos niveles conectados por transiciones a

un fotén. Estudiamos la evolucién de las amplitudes asociadas a los niveles

laser. i
Zhd—tl = Eﬁlg e—iw21t CQ s (A5)
dcC: — A
Zhd—tQ = Eﬁgl ewmt Cl . (AG)

Si el &tomo o molécula es invariante bajo paridad (cambiar Z por —Z), los
autoestados tendran paridad definida, por lo tanto los elementos de matriz
fj; = (jleZ|j) seran nulos, ya que al ser impar el operador dipolar eZ, sélo

permite transiciones entre niveles de distinta paridad. Como este es el caso



que trataremos en el trabajo, hemos eliminado los elementos de matriz p1; y
Ha2.

Resolviendo las ecuaciones (A.5) y (A.6) se puede conocer el estado del
sistema |U(¢)) en cada instante de tiempo, y calcular los valores esperados

de cualquiera de los observables. El momento dipolar es
]7: <\I/| - e:f|\11> = —ﬁlgoikCQ@_iwmt - [ijlC’;ei“’mt . (A?)

Definimos p\*) = —ji1507Cye21t (parte de frecuencia positiva) y p{™) =
(ﬁ(+))* (parte de frecuencia negativa). Haciendo uso de las ecuaciones (A.5)

y (A.6) obtenemos la evolucién temporal de la parte de frecuencia positiva

dpH) . i E_»_,
]th = —iwe gt — M;; 12 (|C'2|2 - |Oll2) . (A.8)

En esta ecuacién aparece la magnitud conocida como inversion de poblacién

d = |Cy]? — |C1]? cuyo significado fisico es la probabilidad de encontrar al
atomo en el nivel de energia superior menos la probabilidad de encontrarlo en
el inferior (|Cy|*> + |Cy]? = 1). Como es bien conocido, uno de los requisitos
fundamentales para el funcionamiento de la emision laser es que la pobla-
ci6n del nivel superior que el inferior (d > 0). La evolucién de d se calcula

igualmente usando las ecuaciones (A.5) y (A.6)
dd 2
i -7 (A9)
Este conjunto de ecuaciones (A.8) y (A.9) describe la evolucién de un sistema
de dos niveles resonante con el campo eléctrico.

Consideremos ahora la dinamica de esta ultima ecuacién en ausencia de
campo eléctrico, E = 0. Como es bien sabido, los dtomos se desexcitan es-
pontaneamente debido a su interacciéon con la radiacién de cero fotones, hecho
que no ha sido tenido en cuenta en la tedria, y que sélo aparece en el tra-
tamiento puramente cuantico. Ademas, otros efectos de importancia no son
considerados en la teoria, en particular las colisiones elasticas e inelasticas.
Estos procesos han de ser introducidos fenomenolégicamente, en forma de

términos de amortiguamiento:

e Debido a la emision esponténea y las colisiones, la polarizaciéon se de-

sorienta con un tiempo de vida 7!, que se representars por el término

—y1pth.



e Debido a las colisiones inelasticas, la inversién de poblacién decae a un

ritmo —d, donde Y ! es el tiempo de vida.

e Finalmente incluimos el efecto del bombeo, es decir, la energia que
mediante mecanismos externos es suministrada para conseguir invertir
las poblaciones de los niveles laser. Aparece como ) dy, donde dy es la

inversion de poblacion estacionaria alcanzada en ausencia del campo.

Introduciendo estos términos las ecuaciones, éstas quedan:

dp™) , il E

D = — (y + i) D — P2 (A.10)
dt h

dd 2%E

aa e - S W

dt ’7” (do d) h (p P ) . (A.ll)

Estas ecuaciones tienen en cuenta la contribucién de un solo atomo o

molécula, debemos por tanto aplicar estas ecuaciones a cada miembro [ del

colectivo - .
dp; . - 1o B (7))
pcllt =—(yu + M21)pz(+) — MHT(Z)Mmle ; (A.12)
dd, 2E(T) ((v) (1)
Ty (dy — dy) — 222U - Al
i Y (do — dy) . (pl Dl ) ; (A.13)

y promediar estas magnitudes microscépicas para obtener las magnitudes
macroscopicas del medio, la polarizacién por unidad de volumen y la inversion

de poblacion

N
Pty =Y (5" +p7)o@—3), (A.14)
=1
N
D(Z,t) =Y _did(Z— ) . (A.15)
=1

Para ello suponemos que:

e Todos los atomos o moléculas interaccionan de la misma manera con

la radiacién (ensanchamiento homogéneo), v, = v, v = -

e El campo eléctrico esta linealmente polarizado E = Ee¢) y los elemen-
tos de matriz asociados a la transicién son paralelos al campo (fi1y =

fi1o || E) Existen trabajos recientes en el &mbito de la éptica no lineal



mostrando una rica variedad de comportamientos espacio-temporales
al incluir el vector de polarizacién del campo [Sanmiguel, 1995]. Tam-
bién existen estudios que incluyen los procesos de relajacién rotaciona-
les de las moléculas en la dinamica de laseres de colorantes pulsados
[Haas y Rotter, 1991]. S. V. Sergeyev analiz6 el efecto de la relaja-
cion rotacional en la operacién bicromatica de un laser de colorantes

[Sergeyev, 1996], y en la ruptura espontanea de simetria de la polariza-

ci6n en laseres de clase A con absorbente saturable [Sergeyev y Krylov, 1997].

Finalmente obtenemos las ecuaciones macroscopicas de la materia tenien-
do en cuenta al promediar sobre los miembros del colectivo que el campo es

una funcion lentamente variable

P 13, ED
aat = — (71 + iws) PP — ””% , (A.16)
oD 2%E
— = (Ndy = D) = == (P — PO (A.17)

A.2 Ecuacién del campo

Partimos de las ecuaciones de Maxwell para un medio material sin cargas

libres (S.I.)

V-D = 0, (A.18)
- OB
E = - 2= .
V x o (A.19)
V-B = 0, (A.20)
VxH = J+%—l:. (A.21)

En el rango de frecuencias 6pticas, los momentos magnéticos no responden

al campo y por tanto la relacién entre B y H es la del vacio.

o
[
S 5
ST
4+ .
el

=
DO [\}
L »



La corriente eléctrica esta relacionada con el campo a través de la cons-
tante de conductividad del medio, J = o.E. Derivando la ecuacién (A.21)

respecto al tiempo se obtiene

OH 9J 9°D

VX ar =t e

(A.24)

Usando la ecuacién (A.22) en (A.19) para introducirla en (A.24) se obtiene

. )=
—iVxVxﬁzg—JjLaD

" o+ (A.25)

Considerando la condicién de transversalidad del campo eléctrico V - E = 0,

queda la siguiente ecuacion

OE 1 0°E 92P

AF — oyE _LOE | 0P
Tl gy T 2o~ M

(A.26)

Podemos escribir la ecuacién prescindiendo del caracter vectorial pues como
dijimos anteriormente el campo esta linealmente polarizado y la polarizacion
inducida es paralela a él (P || E = Eé)

OF 10°E o?P

AE — 0cpio—m- —

R T (A.27)

A.3 Aproximacion de la onda rotante

Recordemos que la polarizacion oscilante con la frecuencia de la transicién
woyy fue dividida en dos partes, la parte de frecuencia positiva P(t) oc e=21t

w21t F] campo eléctrico lo escri-

y la parte de frecuencia negativa P(7) o e
bimos como una onda plana viajando en la direccion del eje z, pero con una

amplitud lentamente variable con las coordenadas espaciales y la temporal,
E = ZEy(Z,t) cos(kz — wt + @) (A.28)

con k = nw/c = 2mn/\. Este tipo de solucién aparece en el caso de ldseres
de anillo. Separamos el campo en una parte de frecuencia positiva E(H) y
otra negativa £

E=¢&(ED +ED) . (A.29)



& — ((]i)e:l:i(kz—wt) ’ (A.30)
donde ES = (E,/2) e¥*. La ecuacién del campo queda

B(E(+) + E(—)) 1 82(E(+) + E(—)) @2(p(+) =+ p(—))

A (B + EC)—oupy ot T o2 — o o2
(A.31)

w21t quedardn términos provinientes de la

Si multiplicamos la ecuacion por e

parte de frecuencia negativa que oscilan de la forma e#@+e)t y gi2wat

, esta
oscilacién es demasiado répida (~ 10 Hz) para que los aparatos de medida
puedan seguirla, y al detectarla se observa su promedio temporal cuyo valor
es cero. Por otro lado, los términos correspondientes a la parte de frecuencia
positiva oscilan lentamente gracias a la condicién de resonancia (ws; =~ w),
asi, la fase del campo es e'“2179)t y la de la polarizacién €@ =) Podemos
de esta manera estudiar la ecuacién quedandonos con los términos asociados

a la parte de frecuencia positiva.

OE®) 1 92EH) 92 pH)
o @ o Mo

AE™) — o g (A.32)

Aplicando el mismo argumento a las ecuaciones materiales obtenemos

opt) . in2, B D
5 = — (O Fiwn) PO - ’“QT , (A.33)
oD 2%

o = N\ —D)- (ECPH — E®POY) - (A34)
A.4 Aproximacién de la amplitud lentamente

variable

La condicién de resonancia (w =~ wey) nos permite escribir la polarizacién de

forma equivalente al campo
PH(E,t) = PP (&, t)eF ket | (A.35)

siendo PO(_) = <P0(+))*. Al igual que ocurria con E(g+)(f, t), P()(+) (Z,t) es
una amplitud lentamente variable, esto significa que tanto la dependencia

temporal como la espacial de estas amplitudes es mucho mas lenta que la de



la onda plana

OES"
0z

o ESY
0z

OEST
ot

o ES"
ot?

) Eé+)
ot

< |wES” w < |k

<

?

(A.36)

Teniendo en cuenta estas relaciones vamos a deducir las ecuaciones para las

amplitudes lentamente variables realizando las siguientes aproximaciones

OE™) (+) i
~ —jwET ettt
at 0 9
92 E) 8E(+) ‘
o = —ina—(; — wZEéH eilhz=wt) (A.37)

aE(Jr) '
AE(-‘r) ~ (AtE(()+) + 2ik a0 _ k’2E(()+) ez(kz—wt) ’
Z

con A; = 9% + 8;. En la ecuacion del campo eléctrico, la derivada segunda
de la polarizacion se desprecia en un orden mas que la del campo debido a
que la polarizacion es inducida por el campo y se supone menor
92 P+
o

La ecuacion final para la amplitud lentamente variable del campo es

_WQPé"‘)ei(k’Z—wt) ] (A38)

oE" | 2w oE"

AtE(g+) + 2Zk 82 02 7 - _iMOUCwE[g+) _ ,LLOWQP()(Jr) , (A39)
o bien
; () (+) ;
19 (+) aE'O 8E0 (+) W 5 (4)
—— A E = —krE —F,". A .40
dr SR T T T Ty o5 (A.40)
Donde £ = %, que es el término de amortiguamiento del campo, se

puede relacionar con el tiempo de permanencia del fotén en la cavidad
o./e0 ~ 1/t., siendo la principal contribucién las pérdidas en los espejos
(tc = —L/(clog(ﬂ))), donde 7y, 75 son las reflectividades de los espejos
y L la longitud de la cavidad.

En las ecuaciones de la polarizacion y de la inversion de poblacion no es

necesario despreciar ningin término.

or
ot

12, B D
= = O+ i(wn —w) By - L2

(A1)



%—f — 7 (Ndy — D) — % (ESD) PSP —ED (RSD)] . (A42)

Este sistema de ecuaciones (A.40)-(A.42) corresponde a un laser de anillo

de dos niveles linealmente polarizado, y con ensanchamiento homogéneo.

A.5 Eliminacién de la frecuencia de batido y

adimensionalizacion de las ecuaciones

Si hacemos el cambio

E(g+) — Egeint’
PV = —ipeot (A.43)
D = D

g

eliminaremos de las ecuaciones la frecuencia de batido procedente de la de-

: L . 0 0
sintonizacion wq con la que oscilan las envolventes de los campos E(() ) y Pé ),

siendo: A
K
= — A.44
wo K+ 7. ( )
donde A = wy; — w. Las ecuaciones quedan:
0E, _ w 1CA 0FE
-4 = —k(1—-iE,+—P,+—AE, —c—2 A4
OP, 2
L= S (i) P+ %Eng , (A.46)
oD 2/, .
4 = (Ndy— D) — 5 (E;Py + E,F;) . (A7)

donde hemos definido una desintonizacion reescalada ¢ = - T

Antes de comenzar a analizar un sistema de ecuaciones conviene hacer
los cambios de variable necesarios para trabajar con magnitudes adimen-
sionales y cuyos valores sean proximos a las unidades. Este escalamiento
facilita el andlisis tedrico y evita muchos problemas desde el punto de vista

de la resoluciéon numérica del sistema. Realizamos por tanto las siguientes



transformaciones para las variables dependientes del problema

h
E, = Vg (A.48)
2p12
p, = B2 [Tl Ng,p (A.49)
2 Ve
D, = NdyD (A.50)

Con lo que obtenemos las ecuaciones de Maxwell-Bloch en la forma en que

seran manejadas a lo largo del trabajo:

oF ia oF
— = —k|1—=10——=A|E—kKkrP—c— A.51
o K i0 5 AL KT co (A.51)
opr .
D 1
(A.54)
donde hemos definido los siguientes parametros:
2
_ A _wkpNdo (A.55)
2TK 2rephy |

donde a el coeficiente de difraccién y r es un parametro adimensional que
representa la razon entre la ganancia dy y las pérdidas k, y cuyo maximo se
obtiene al tomar la mayor ganancia posible: dy = 1. En general, r representa

el niimero de veces sobre el umbral a las que se situa la inversiéon de poblacién.

A.6 Aproximacion de campo medio

Las ecuaciones de Maxwell-Bloch que se acaban de dedicir son un conjunto
de ecuaciones en derivadas parciales con dimensién 341 (3 espaciales y 1
temporal). Se trata de un problema dificil de abordar, que sin embargo
muchas veces se puede simplificar reduciéndolo a un sistema mas sencillo
que retenga, al menos cualitativamente, el comportamiento. En concreto, se
puede eliminar alguna de las dimensiones del problema.

Frecuentemente, para el estudio de la formacién de patrones transversa-
les en laseres se usa la aproximacion del campo medio, en la cual se des-

precia la dependencia en la coordenada longitudinal [Brambilla et al., 1994,



Prati et al., 1994]. Esta aproximacién corresponde a tener un solo modo lon-
gitudinal en la cavidad, aunque también es utilizada para el caso de varios
modos longitudinales dindmicamente independientes. Si ademas considera-

mos el caso de espejos planos las ecuaciones quedan:

oF . ia

oP

5 = —ul1+i)P+ED], (A.57)
D 1

_%t — {D —1- S (E'P+ EP*)] : (A.58)

De esta forma se reduce el problema inicial a uno de menor dimensién
(2+1), Este serd el sistema basico que utilizaremos a lo largo de este trabajo
de investigacion.

Otras veces sin embargo, se desprecian precisamente los efectos transver-
sales, reteniendo inicamente la dindmica longitudinal y temporal, o inicamente
la temporal. En este ultimo caso se obtiene un sistema de ecuaciones di-
ferenciales ordinarias que equivalen a las conocidas ecuaciones de Lorenz,

paradigma del caos [Haken, 1975].
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