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Resumen: La invencion del laser, en 1960, marcé el inicio de una nueva era en el campo de la dptica. En
particular, el area de la 6ptica no lineal tuvo un rapido desarrollo: la mayor parte de sus fundamentos se reportaron
en la década de los sesentas. Nicolaas Bloembergen, galardonado con el premio Nobel de Fisica, en 1981, fue uno
de los principales cientificos que contribuyeron al desarrollo de la 6ptica y espectroscopia no lineal [1,2]. En el
presente articulo se describen fenomenologicamente algunos de los principales efectos 6pticos no lineales:
generaciéon de segundo armonico, suma Yy diferencia de frecuencia, generacion de tercer armonico, etc. Se
describen, ademas, algunos estudios que se han realizado en el Centro de Investigaciones en Optica, A.C. dentro
del campo de la éptica no lineal.

Sistemas fisicos no lineales

Cuando se habla de que un sistema fisico responde de manera no lineal a cierto estimulo o perturbacién se refiere
a que la respuesta del sistema no es exactamente proporcional (lineal) a la perturbaciéon que la produce. Si la
perturbacion es muy débil entonces la respuesta lineal del sistema sera una muy buena aproximacion; sin embargo,
en el caso en que la perturbacion empieza a ser apreciable entonces la respuesta no lineal dara una mejor
explicacion del fenébmeno.

Un ejemplo de respuesta lineal se puede ver en el problema mecanico de un resorte [3], en donde la ley de Hooke
dice que la fuerza de restauracién de un resorte es proporcional a su desplazamiento de su posicion de equilibrio.
La solucion lineal del sistema es tal que el desplazamiento del resorte de su posicion de equilibrio es el
correspondiente al del movimiento arménico simple que oscila a la frecuencia fundamental, wq Este
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comportamiento tiene lugar solo cuando la amplitud de la oscilacién es pequefa. Siendo que en la realidad, la
respuesta de los sistemas fisicos no es perfectamente lineal entonces la respuesta de oscilacién del resorte
contendra términos oscilatorios a frecuencias que seran multiplos enteros de la frecuencia fundamental, llamados
armonicos [4]. En este caso, la fuerza de restauracion del resorte tendra, al menos, un término no lineal en el
desplazamiento. En el caso en que la fuerza de restauracion contiene terminos no lineales proporcionales a
potencias pares del desplazamiento entonces la energia potencial del sistema sera asimétrica con respecto a la
posicion de equilibrio del resorte. Mientras que si ésta contiene términos no lineales proporcionales a potencias
impares del desplazamiento entonces la correspondiente energia potencial sera simétrica con respecto a la
posiciéon de equilibrio.

Inicios de la 6ptica no lineal

En el campo de la 6ptica, se tiene el interés de saber la respuesta de los atomos o0 moléculas que conforman a un
medio a la incidencia de campos electromagnéticos. La cantidad fisica de interés es la polarizacion, la cual da la
densidad de momentos eléctricos dipolares que se inducen en el medio debido a la presencia del campo
electromagnético. Si el medio responde de manera lineal entonces la polarizacién del medio es linealmente
proporcional al campo eléctrico. A la cantidad de proporcionalidad entre la polarizacion y el campo eléctrico se le
denomina susceptibilidad eléctrica lineal, cuya parte real da el indice de refraccion del medio y su parte imaginaria
describe la absorcion del sistema. En cambio, si la respuesta Optica es no lineal entonces la polarizaciéon contiene
términos no lineales en el campo eléctrico. La potencia que se tenga en el campo eléctrico define el orden de la no
linealidad. Por ejemplo, en los procesos no lineales de segundo orden, la polarizacion es proporcional al cuadrado
del campo 6ptico; mientras que en los procesos no lineales de tercer orden, la polarizacion es proporcional al cubo
del campo.

La primera observacién de un fendmeno 6ptico no lineal tuvo lugar en el aino de 1875, cuando John Kerr [5]
demostré que el indice de refraccion de algunos liquidos y sélidos amorfos cambia con la aplicacion de un campo
eléctrico DC intenso. A este fendmeno se le conoce como efecto Kerr. Un efecto analogo que se genera en
cristales, es el efecto Pockels reportado, en 1894, por Friedrich Pockels. En este efecto ocurre un cambio de indice
de refraccion de medios cristalinos, que no presentan un centro de simetria, por la presencia de campos eléctricos
DC intensos. En el efecto Kerr, el cambio de indice de refraccién es proporcional al cuadrado del campo aplicado.
Mientras que en el efecto Pockels, el cambio es directamente proporcional al campo.

La observacion de los fendmenos no lineales es posible si los campos eléctricos que se utilizan para perturbar el
medio son del orden de los campos que mantienen a los electrones ligados a los atomos o moléculas. La
disponibilidad de campos intensos fue posible hasta 1960 con la invencion del laser. Un afio después, en 1961,
Peter A. Franken y colaboradores [6] de |la Universidad de Michigan reportaron la primera observacion de un efecto
no lineal en la era del laser. En su experimento, ellos enfocaron pulsos de luz de un laser de rubi, con duracion en
el orden de milisegundos, energia de 3 J y longitud de onda de 6943 A, en un cristal de cuarzo. Franken y
colaboradores detectaron luz a la mitad de la longitud de onda incidente, a 3472 A, en una placa fotogréafica. En
otras palabras: ellos observaron la generacion de segundo armoénico (GSA) o luz al doble de la frecuencia de la luz
incidente (ver Figura 1). La observacion de GSA se ha considerado como el inicio del desarrollo de la éptica no
lineal. La invencion del Iaser fue el hecho que marco la pauta y, desde entonces, una gran cantidad de estudios en
diversos materiales y areas, asi como sus aplicaciones se han desarrollado.
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Figura 1: Generacién de segundo arménico en un cristal KDP. La longitud de longitud de onda de de la luz incidente fue
de 800 nm (en el infrarojo) y la longitud de onda de la luz generada en segundo arménico fue de 400 nm (en el
violeta). La foto fue proporcionada por Sergio A. Romero Servin, quien es estudiante del programa del Doctorado en
Ciencias y trabaja en el grupo del Laboratorio de Optica Ultrarrépida del CIO.

Aspectos importantes para la generacion de arménicos

Aunque la observacion de Franken y colaboradores fue exitosa, la eficiencia de conversion de GSA fue muy

pequefia, del orden de una parte en 107, lo cual tecnolégicamente era impractico. No pasé mucho tiempo antes
que, en 1962, P. D. Maker y colaboradores [7] de "Ford Motor Company" hicieron un estudio de los efectos de la
dispersion del material y del enfocamiento del haz en la GSA utilizando el cristal no lineal KDP ("potassium
dihydrogen phosphate"). Para que la GSA sea eficiente, se requiere que exista una interferencia constructiva entre
los campos incidentes y generados. La condicion que rige esta interferencia es la de empatamiento de las fases de
los campos. En el caso de GSA, la condicion de empatamiento de fase dice que la fase del campo fundamental,
2kw, debe ser igual a la fase del campo armoénico que se genera, k2w

El uso de un material birrefringente como KDP hizo posible el empatamiento de fases. En ciertas orientaciones, la
fase del campo arménico se empata exactamente con la del campo fundamental. Es decir, en una particular
direccion de propagacion del haz, el indice de refraccidon de la onda ordinaria evaluado en la frecuencia
fundamental es igual al indice de refraccion de la onda extraordinaria evaluado en el doble de la frecuencia
fundamental. Tal empatamiento de fase incrementd la GSA en un factor de 300. Colocando la muestra en una
cavidad y enfocando el haz en la misma, ellos reportaron ademas que la intensidad del haz armédnico se veria

incrementada en un factor de 10%. De esta forma la GSA empez6 a ser un efecto no lineal con un gran potencial de
aplicacion practica.

Otro aspecto importante a tomar en cuenta en la GSA es que ésta solo se puede generar en medios que no tienen
simetria de inversion, llamados medios no centrosimétricos. En estos sistemas, el intercambio del vector de
posicion r por -r deja invariante al sistema. Materiales amorfos como el vidrio o sélidos cristalinos con simetria
cubica son medios que presentan simetria de inversion y, por lo tanto, en ellos la GSA no esta permitida dentro de
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la aproximacién dipolar. En esta aproximacion, la respuesta optica del medio se debe a la radiacion que proviene
de dipolos en el medio y no de arreglos de cargas cuadrupolares, octupolares, etc. Esto mismo aplica en la
generacién de armonicos de orden par. En cambio, la generacion de armonicos de orden impar si esta permitida
tanto en medios con y sin simetria de inversion.

Rectificacion 6ptica

La rectificacion optica es un efecto no lineal de segundo orden, el cual se lleva a cabo en medios no
centrosimétricos. El efecto consiste en la generacién de una polarizacion DC en el medio no lineal debido a la
incidencia de un haz laser intenso. La observacion de este efecto la realiz6 M. Bass y colaboradores [8], en 1962.
Ellos usaron como medio no lineal a los cristales no lineales de KDP y ""potassium dideuterium phosphate”, KD4P,

a los cuales les incidieron pulsos de luz provenientes de un laser de rubi, con duracidn de décimas de
milisegundos, intensidades del orden de MW vy longitud de onda de 6943 A.

En la generacion de los procesos de segundo orden, la polarizacion total del medio contiene dos contribuciones:
una que es constante en el tiempo (o DC) y la otra que oscila al doble de la frecuencia fundamental,
correspondiente a la GSA. La contribucién DC tiene su origen en la falta de centrosimetria del cristal. Es decir, la
respuesta del medio al campo electromagnético es asimétrica, o cual genera un desplazamiento del centro de
gravedad de las cargas positivas y negativas. Esto, a su vez, genera una polarizacion DC en el medio.
Experimentalmente se coloca el cristal no lineal entre un par de placas capacitoras y se detecta tanto la diferencia
de potencial inducida entre las placas ante el paso del haz a través del cristal como la intensidad del campo en
rectificacion optica.

Suma de frecuencias

Si el campo incidente en el medio no lineal contiene dos contribuciones que oscilan a diferentes frecuencias, wq y
wo, entonces se genera el proceso no lineal de suma de frecuencias. En este caso, la polarizacion no lineal de
segundo orden oscila a la frecuencia w3, que es la suma de w1 y wo. Notemos, entonces, que el efecto de GSA es
el caso particular de suma de frecuencias cuando w1 = w». La condicion de empatamiento de fase para que se

lleve a cabo el proceso de suma de frecuencias eficientemente es tal que el vector de onda del campo que oscila a
w3 es igual a la suma de los vectores de onda de los campos que oscilan a w1 y wo.

Desde el punto de vista cuantico (ver Figura 2), el proceso de generacion de suma de frecuencias tiene lugar a
través de la aniquilacién de dos fotones con energias hw1{ y hwo, y la creacion de un fotén de energia hwg, de tal

forma que la energia del fotdon generado sea igual a la suma de las energias de los dos fotones incidentes. Esto es,
se conserva la energia en el proceso.

Diferencia de frecuencias

El proceso no lineal de diferencia de frecuencias se genera cuando se tienen dos campos electromagnéticos
incidentes en el medio no lineal y que oscilan a las frecuencias w1 y wy con w{> wy. En este caso, la polarizacion

no lineal de segundo orden del medio oscilara a la frecuencia wg, que sera igual a la diferencia de las frecuencias
w1 Y wWo. Esto es: wz_wq—ws. El proceso mecanico cuantico es tal que la energia del fotdbn a w4 se divide en las
energias correspondientes de los fotones a wo y wgz. Por cada fotdon que se crea a ws se crea un fotdén a ws. De

esta forma durante la propagacion de los campos a través del medio no lineal, la intensidad de los campos
oscilando a wy y w3z se amplifican exponencialmente: la generacién del campo oscilando a w2 refuerza la

generacion del campo oscilando a w3 y viceversa. A este proceso se le llama amplificaciéon paramétrica.
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En el caso en que solo se tiene el campo oscilando a w1, como campo incidente, la generacion de diferencia de
frecuencias aun es posible. Siempre existe un ruido de fondo que sirve como semilla para generar el campo que
oscila a la frecuencia mas baja, wo. La condicidon que se requiere para que el proceso sea eficiente es que se
cumpla la condicién de empatamiento de fase, la cual, en este caso, dice que el vector de onda del campo
generado a wg sea igual a la diferencia de los vectores de onda de los campos que oscilan a w{ y Wy,
respectivamente.

Si al sistema no lineal lo colocamos dentro de una cavidad o resonador con espejos altamente reflejantes a campos
que oscilan a las frecuencias w1 y wo entonces los campos generados a través del proceso de amplificacion
paramétrica comenzaran a oscilar. Este arreglo o dispositivo recibe el nombre de oscilador 6ptico paramétrico.
Entre sus aplicaciones se tiene que éste puede usarse como fuente de luz sintonizable en las regiones espectrales
del infrarrojo, visible y ultravioleta.

Generacion de segundo armonico
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Figura 2: Esquemas de la generacién de los procesos de segundo orden y sus correspondientes diagramas de energia,
donde los estados indicados con lineas continuas indican estados reales; mientras que los estados indicados con lineas
discontinuas se refieren a estados virtuales.

Procesos no lineales de tercer orden
Los procesos no lineales de tercer orden se generan cuando el campo eléctrico incidente en el medio no lineal se
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compone, en general, de tres términos que oscilan a las frecuencias w1, wo y w3. Y la polarizacion de tercer orden

del medio es proporcional al cubo del campo incidente. De esta forma, los procesos de tercer orden acoplan cuatro
campos por lo que, a estos procesos, se les llama procesos de cuatro ondas. Diferentes procesos no lineales de
tercer orden pueden llevarse a cabo, los cuales, a diferencia de los procesos no lineales de segundo orden, pueden
generarse en sistemas con simetria de inversion. A continuacién se describen algunos de estos procesos.

Si se incide en el medio un campo que oscila a la frecuencia w4 en un medio dentro de un campo eléctrico DC

entonces la polarizacion de tercer orden del medio contiene dos componentes que oscilan a la frecuencia del
campo incidente: una de ellas que depende de la intensidad del campo DC vy la otra que depende de la intensidad
del campo 6ptico. En ambos casos, el indice de refraccién del medio sufre cambios que dependen de la intensidad
del campo aplicado tanto del campo DC como del campo éptico AC. A estos procesos se les llama efecto Kerr DC
o AC, dependiendo si el cambio se debe a la intensidad del campo DC o AC, correspondientemente. La variaciéon
del indice de refraccion es directamente proporcional tanto a la susceptibilidad de tercer orden como a la intensidad
del campo aplicado. El efecto Kerr es responsable de los efectos de autoenfocamiento, automodulacion de fase y
autodistorsion.

Un caso mas general del efecto en el que el indice de refraccion es dependiente de la intensidad del haz se
observa cuando se tienen haces de luz incidentes en el medio no lineal y que oscilan a las frecuencias w1y wo. En

tal caso, la polarizacion del medio contendra dos contribuciones que oscilan a las mismas frecuencias. La primera
contribucion, la que oscila a w{, genera un cambio en el indice de refraccién que depende de la intensidad del

campo que oscila a w». Y la segunda contribucion, que oscila a w», genera un cambio en el indice de refracciéon
que depende de la intensidad del campo que oscila a w1. En otras palabras, un haz modifica el indice de refraccién
que siente el otro haz, y viceversa. A este efecto se le llama modulacion de fase cruzada.

Otro efecto de tercer orden es el de GSA inducido por un campo eléctrico DC. Como se ha dicho anteriormente, la
GSA no es posible en medios con simetria de inversion. Sin embargo, si al medio se le aplica un campo eléctrico
DC entonces la simetria vista por el campo éptico se ve modificada por la presencia del campo DC permitiendo de
esta forma la GSA.

El proceso de generacion de tercer armonico (GTA) es un efecto no lineal de tercer orden, en el que el medio no
lineal responde a la incidencia de un campo 6ptico que oscila a la frecuencia w1y genera un campo que oscila al

triple de la frecuencia del campo incidente. El proceso mecanico cuantico del fenébmeno de GTA corresponde a la
aniquilacion de tres fotones con energia hw1, y a la creacion de un foton con energia igual al triple de la energia de

los fotones incidentes. Maker, Terhune and Savage [9,10] realizaron las primeras observaciones de la (GTA) en
cristales, vidrios y liquidos. En una de sus observaciones, ellos observaron tercer arménico a la longitud de onda de
2313 A cuando incidieron pulsos de luz de un laser de rubi de 1 MW de potencia en un cristal de calcita. La

eficiencia maxima de GTA que obtuvieron fue de 3X106.

Generacion de armoénicos de alto orden

Cuando los campos opticos son lo suficientemente intensos, de tal forma que es posible la ionizacion de los
atomos, es posible generar arménicos de muy alto orden, los cuales pueden extenderse en el espectro hasta la
region de rayos X. En este caso, el tratamiento perturbativo de la polarizacion en diferentes 6rdenes de la
susceptibilidad ya no es valido. El mecanismo basico de generacion de armdnicos de alto orden puede explicarse
con el modelo semiclasico de tres pasos: en el primer paso, los electrones ligados a los atomos o moléculas se
ionizan ante la presencia de un campo 6ptico intenso; enseguida, los electrones se aceleran fuera de los iones a
los que se encontraban ligados; finalmente, cuando el campo eléctrico cambia de signo, los electrones son
desacelerados y regresados a los nucleos idnicos donde se encontraban. En la recombinacién de los electrones
con sus correspondientes nucleos, se emite un fotdon con energia correspondiente a la generacién de un arménico
de alto orden [12]. Burnett y colaboradores [11], en 1977, realizaron los primeros estudios de generacién de
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armonicos de alto orden. Ellos reportaron la observacion de luz esparcida con diferentes lineas espectrales que
correspondian a armonicos enteros desde el tercero hasta el undécimo. El haz esparcido provenia de un plasma
que se generaba cuando pulsos de luz de anchos temporales de nanosegundos, longitud de onda fundamental de
10.59 uym y energia de 20-50 J se incidieron en muestras de Aluminio. La energia relativa del undécimo armonico

con respecto a la correspondiente del campo fundamental fue del orden de 1079. Desde entonces, se ha tenido un
gran progreso en el campo de generacion de armonicos de alto orden: su generacidon se ha optimizado
cuantitativamente como funcién de las caracteristicas del campo incidente. Por lo que, ahora, es posible generar
armoénicos muy intensos. Como aplicacion, se encuentra que la generacion de armoénicos proveé una fuente de
radiacion coherente con duracion ultracorta (de femtosegundos y attosegundos) en el rango de longitudes de onda
del ultravioleta extremo y de rayos X [12,13].

Investigacion en éptica no lineal en el CIO

En el Centro de investigaciones en Optica, ClO, se realiza investigacion en el campo de la éptica no lineal. Como
ejemplo: generacion de segundo armonico para el analisis de superficies y nanoestructuras [14,15], efectos no
lineales en fibras de cristal fotonico [16,17], caracterizacion de propiedades Opticas no lineales de diversos
materiales, aplicaciones de la microscopia multifoténica para el analisis de sistemas bioldgicos [18], en el desarrollo
de compuestos organicos para aplicaciones en dispositivos optoelectrénicos y fotdnicos [19], entre otros. A
continuacién describo dos de estos estudios.

El primero de ellos se relaciona con la aplicacion de GSA como técnica espectroscopica para el analisis de
superficies de materiales que son centrosimétricos en el bulto. Siendo que para medios centrosimétricos la GSA no
esta permitida, entonces alguna sefial de GSA que provenga del material tendra que originarse necesariamente en
la superficie. Esto se debe a que la superficie no es centrosimétrica. En otras palabras, la simetria de inversion se
pierde en la superficie. En el CIO hemos realizado estudios téoricos para explicar la respuesta optica de GSA de
algunas superficies tanto limpias como adsorbidas con atomos extrafios, como por ejemplo silicio con adsorcion de
hidrégeno. Hemos aplicado tanto modelos fenomendlogicos, semiempiricos y de primeros principios para calcular
la respuesta éptica no lineal. Dentro de los primeros, por ejemplo, se encuentra el modelo de enlaces polarizables
[14,15], el cual consiste en considerar a cada enlace entre atomos como una entidad polarizable o dipolo que
responde a la presencia de un campo electromagnético. La técnica de GSA es muy sensible a cambios en la
superficie: reconstruccion de las posiciones atdomicas, adsorcién de atomos extrafios o transferencia de carga. Es
por ello que su aplicacidén tecnologica tiene un papel importante dentro del campo actual de desarrrollo de la
nanotecnologia, donde existe un interés por parte de la industria electrénica y optolectronica de generar
dispositivos a escalas nanométricas.

Un segundo trabajo dentro de la optica no lineal que hemos desarrollado en el CIO es el estudio tedrico de la
evolucién de pulsos de luz llamados solitones en fibras de cristal fotonico. La caracteristica principal de un pulso de
solitbn es que éste permanece sin distorsion durante su propagacion, en cuyo caso se habla de un solitdon
fundamental. Si la envolvente del pulso de solitén evoluciona de tal forma que la forma del mismo se recupera
periddicamente entonces se habla de un solitdn de mayor orden. En dicho estudio, se ha analizado la compresion y
calidad del pulso [16], asi como el autodesplazamiento de frecuencia del solitén [17] como funcién de la tamafio de
la seccion transversal de la fibra de cristal fotonico. La generacion de solitones en fibras opticas tiene su origen en
la interaccion de los procesos no lineales de automodulacién de fase y de dispersiéon. En el proceso de
automodulacion de fase, el indice de refraccién del material depende de la intensidad del campo, lo cual conlleva
un cambio de fase no lineal autoinducido que, a su vez, resulta en un cambio de fase en el tiempo (“chirp”) y en un
ensanchamiento espectral. Durante la propagacion de un pulso de solitén de orden dos en fibras de cristal foténico
de nucleo hueco (ver Figura 3), el pulso experimenta una etapa inicial de compresion (o ensanchamiento del
espectro) y, después de cierta distancia, éste alcanza su maxima compresion (0 maximo ancho de banda), que
corresponde al inicio de la fision de solitdn. El pulso resultante experimenta etapas de compresion vy
ensanchamiento junto con un desplazamiento continuo hacia longitudes de onda mayores debido a la ganancia
Raman. Se forma enseguida un solitén fundamental, cuya longitud de onda central continua desplazandose hacia
mayores longitudes de onda. Con la manufactura y desarrollo tecnolégico de las fibras de cristal fotonico ha sido
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posible promover apreciablemente los efectos no lineales, debido al alto confinamiento de campo que se puede
lograr en ellas, en comparacion con el que se puede lograr en una fibra convencional. Actualmente, se tiene un
gran interés cientifico y tecnolégico en este tipo de fibras debido al potencial de aplicacion que tienen en diversas
areas.

1840 1060 1080
t (ps) A (nm)

Figura 3: Patrones de densidad de la intensidad de campo de la evolucién temporal (a) y espectral (b) de un pulso de
solitén de orden dos que se propaga en una fibra de cristal foténico de nicleo hueco.

Conclusiones

La éptica no lineal continua siendo un area actual de estudio, debido a que los procesos no lineales en los diversos
materiales son escenciales para una gran gama de aplicaciones en diferentes campos. Considerando, ademas, el
reciente desarrollo de nuevos materiales, como lo son el grafeno, cristales fotdnicos, nanoestructuras,
metamateriales, estructuras érganicas, etc., la comunidad cientifica continua ahora interesandose en el estudio de
efectos no lineales en estos materiales, asi como como en aplicar y/o desarrollar técnicas épticas no lineales para
su analisis. Por lo que incursionar en la 6ptica no lineal continua siendo una area de oportunidad dentro de la
investigacion, desarrollo tecnoldgico e ingenieria.
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