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RESUMEN. En este articulo se estudian las propiedades topologicas en el espacio de frecuencias
de la absorcién y del indice de refraccién para la seilal de mezcla de cuatro ondas resonantes
no-degeneradas. Este espacio es definido por las frecuencias de los campos de bombeo y prueba, wi
y wa, respectivamente. En nuestro modelo se trata el campo fuerte de bombeo a orden infinito y al
primer orden para los haces de prueba y sefial. Se resuelven las ecuaciones de matriz densidad en el
dominio de las frecuencias y las ecuaciones de propagacion para los distintos campos. Consideramos
explicitamente la variacion espacial del campo de bombeo en su recorrido &éptico. Nuestros
resultados muestran cémo las oscilaciones de poblacién a la frecuencia de desintonizamiento
bombeo-prueba, responsables de la aparicion de los pozos de ganancia coherente, son notablemente
influenciadas por los efectos de propagacion de los campos, la concentracién quimica del material
activo y la magnitud del ensanchamiento inhomogéneo de 1a linea de absorcién espectral.

ABSTRACT. We study in this article the topological properties in the frequency space, of the
absorption and the refraction index for the resonant non-degenerate four-wave mixing signal. This
space is defined by the pump- and probe-field frequencies, wi and we, respectively. Our model
treats the strong pumping beam to infinite order whereas the weaker signal and probe beams are
approximated to first order. We solve the density mat rix equations in frequency domain and the
propagation equations for the different fields. We consider explicitly the space variation for the
pumping field as it covers its optical path. Qur results show that the oscillations of population at
the detuning pumping-probe frequency, which are responsible for the appearance of the coherent
gain dips, are strongly influenced by the effeets of field propagation. chemical concentration of the
active material, and the magnitude of the inhomogeneous broadening of the spectral absorption
line.

PACS: 42.65.Es

1. INTRODUCCION

Las técnicas espectroscopicas no-lineales han sido ampliamente utilizadas en los tltimos
afios para estudiar los procesos de interaccién de medios materiales con haces electro-
magnéticos intensos [1,2]. Asi, por ejemplo, las espectroscopias de saturacion [3] y polari-
zacién [4,5] se han empleado para la determinacién de tiempos de relajacion en sistemas
moleculares. Igualmente las téenicas de mezela de cuatro ondas [6-8] han mostrado ser
fitiles para el estudio de las propiedades dindmicas de ese tipo de interacciones, asi como
para estudios analiticos v de lnstrumentacion aptica.
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FIGURA 1. Esquema de niveles encrgéticos para el proceso de mezela de ondas resonantes no-
degeneradas tipo Rayleigh.

Una técnica particular de mezcla de cuatro ondas es la espectroscopia de mezcla de
ondas resonantes no-degeneradas tipo Rayleigh (MOTR) [9-11], que involucra la presencia
de dos haces electromagnéticos incidentes sobre up medio material. Ung de los haces
llamado de bombeo, es de alta intensidad, con frecuencia w1 Y vector de onda k;. E] otro,
de prueba, es m4s débil y tiene frecuencia w, Y vector de onda k. Se detecta, ademds de
los haces incidentes transmitidos, la generacién de un haz no-linea] que posee frecuencia
W3 = 2w —ws y vector de onda k3 = 2k; — ks. El proceso foténico asociado a esta técnica
puede verse en Ja Fig. 1.

Distintos estudios han sido realizados empleando la espectroscopia de mezela de cuatro
ondas, con el fin de medir tiempos de relajacién ultracortos caracteristicos de sistemas
moleculares, particularmente de compuestos orgdnicos (12]. Recientes estudios con esta
técnica han permitido con base en distintas caracteristicas asociadas a log espectros en
frecuencia, la diferenciacién de 1a homogeneidad e imhomogenecidad de la linea espectral
para sistemas moleculares especificos (13]. Por otra parte, diversos estudios han permi-
tido la formulacign de modelos de Propagacion de los campos electromagnéticos en fase
condensada [14]. De manera mds reciente y relacionada con esty nvestigacion, W. Wang
y colaboradores (15] estudian las propiedades espectrales ¥ de coherencia de haces gaus-
sianos, propagindose en medios dispersivos ¥ absortivos.

En el presente articulo estudiamos las propiedades absortivas y dispersivas de 1a senal
no-lineal no-degenerada de mezcly de cuatro ondas tipo Rayleigh que oscila a la frecuencia
w3. El andlisis 1o hacemos en e] llamado espacio de frecuencias en donde se grafican los
coeficientes de absorcién y de refraccién en funcigy de los desintonizamientos en frecuencia
de ambos haces incidentes,

Para modelar e medio molecular se Usa un conjunto estadistico de sistemas de dog
niveles con una distribucién lorentziana de frecuencias de resonancia. De esta maners
Sé toma en cuenta o] ensanchamiento inhomogéneco de Ja linea de absorcién, el enal es
producido, para medios en fase condensada, por efectos de campo local.

Por otra parte, algunos de Jog estudios de sefiales de mezela de cuatro ondas se han
llevado a cabo dentro del régimen local [16,17]. Se han efectuado estudios en donde se
incluye el efecto de la Propagacion de log ctampos, al considerar que el medio materia]
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tiene un grosor finito, pero en ellos se emplea o un ensanchamiento homogéneo de la linea
espectral o un tratamiento perturbativo hasta un tercer orden o se supone la validez de
la aproximacién de amplitud espacial de bombeo constante [18].

En este trabajo, analizamos los efectos de la concentracién del soluto, del ensancha-
miento inhomogéneo y del grosor de la celda sobre los coeficientes de absorcién y de
refraccién al resolver el problema de la propagacién de los campos de forma exacta. De
manera similar estudiamos la influencia de esas variables en las llamadas contribuciones
coherentes e incoherentes para la absorcién e indice de refraccién. Igualmente, al emplear
el espacio de frecuencias para este estudio podemos considerar, de manera detallada, el
efecto de los cambios en frecuencia de los haces incidentes sobre esos coeficientes.

2. MobpELo TEORICO

2.1. Polarizaciones microscopicas

Se modela el medio molecular bajo estudio (una solucién quimica con un soluto activo a los
campos electromagnéticos) como una colectividad de sistemas de dos niveles energéticos
con una distribucién inhomogénea de sus frecuencias de resonancia [19]. Por otra parte,
el solvente se supone transparente a los campos. El comportamiento dindmico del sistema
molecular frente a los campos es convenientemente tratado dentro del formalismo de la
matriz densidad, resolviendo las ecuaciones épticas de Bloch correspondientes [20]

1

Pra(t) = pop(t) = — (iwo - T%) Pba(t) h(#ba - E)pp(t), (1)

po(t) = %{(I‘ab “E)psa(t) = pas(t)(ttha - E) } - %(Pn(t) — P )i (2)

donde los dos niveles energéticos resonantes con los campos se denotan |a) y |b), con
energias By > E, y wo = (Ep — Eg)/h. Adicionalmente se ha definido la diferencia de
poblaciones como pp(t) = paalt) — pus(t), siendo pY la diferencia de poblaciones en el
equilibrio térmico. Se ha considerado ademds que la interaccién entre el sistema dindmico
y los haces electromagnéticos es del tipo dipolo eléctrico (—p-E), donde p = —er denota
el operador momento dipolar para la molécula. Se ha supuesto que las funciones de onda
que describen los estados |a) y |b) tienen paridad definida, de modo que los elementos
diagonales de p son cero en la base de estos estados. Finalmente, T} v T representan,
respectivamente, el tiempo de relajacién de las poblaciones y el tiempo de relajacion de
las coherencias inducidas por los campos.

En la espectroscopia de mezcla de cuatro ondas resonantes no-degeneradas el campo
electromagnético total E que interactia con el medio material estd compuesto de tres
haces, los cuales describimos cldsicamente como ondas planas monocromaticas. Es decir,

E=E; +E; + E;j, (3)
donde
E; = Egj cos [kj ¢ —uhl 4 @j] = E(w;) exp(—iwj;t) + c.c.,
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E(w;) = (%) exp [z’(kj T+ ¢I>J-)] (7 =1,2,3)

representa la componente de Fourier del campo que oscila a la frecuencia wj, con un vector
de onda k; y una fase ®;. En la expresién para el campo total, ademds de los campos
incidentes de bombeo E; y de prueba Ej, se ha incluido el haz de mezcla de ondas Es.
Este campo empieza a generarse desde el mismo origen de la celda, y al considerar que ésta
tiene un tamano finito (tomando en cuenta asf los efectos de propagacién y de absorcién
misma), la presencia del campo E; debe incluirse a todo lo largo de la celda.

Para determinar las expresiones para los elementos de la matriz densidad diagona-
les (asociados con las poblaciones de los dos niveles energéticos que se consideran) y
no-diagonales (relacionados a las coherencias inducidas por la presencia del campo), se
incluyen en las ecuaciones de Bloch las expresiones para el campo total. Dentro del estado
estacionario y mediante el uso de la aproximacién de la onda rotante (ya que se emplean
haces con frecuencia cercana a la de la transicién) [21,22], se obtienen soluciones de tipo
perturbativo, pues, aunque se ha considerado el campo de bombeo a todos los érdenes de
intensidad, a los campos de prueba y de seiial de mezcla de ondas se los ha tratado sélo a un
primer orden cada uno. Bajo estas consideraciones se consiguen las siguientes expresiones
para las distintas componentes de Fourier de las coherencias del sistema (polarizaciones
microscopicas)

poa(ws) = B33 + 3923, (4)

Poa(w2) = ol + 12923, (5)

Poa(w1) = B, (6)
donde
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en donde la componente dc de la diferencia de poblaciones en la presencia del haz de
bombeo intenso es

pdc — |‘Dl|2T22 (0)‘ (7)
T DPT} +4S "

El desintonizamiento en frecuencia de los haces incidentes es A = w; — ws, v los otros
simbolos se definen como

1 :
By = 1—12+i(w0 —wj) conj=12,3,

a - E(wj
rz-l——iA, Qj=“b—-(—w~3—) y S =TT
T h

S se define como el pardmetro de saturacién y representa una medida de la intensidad
del acoplamiento radiacién-materia. La frecuencia de Rabi para el haz fuerte de bombeo
estd definida como |©4].

2.2. Polarizaciones macrosedpicas

Para el cdlculo de las componentes de la polarizacidon macroscopica se realiza una integra-
cién sobre la distribucién inhomogénea de las frecuencias de resonancia de los sistemas
de dos niveles:

+oo
P(w;) = N / iy Tt el sl (8)

o0

donde N representa el niimero de moléculas activas por unidad de volumen y la distribu-
cién L(wg) es tomada de tipo lorentziana:

| v
e =2 (i) Y

donde 2 es el ancho a la mitad de la altura y w. es el centro de la curva lorentziana. El
signo () en la Ec. (8) representa un promedio sobre todas las orientaciones vectoriales
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posibles de los campos y momentos de transicién. Suponiendo la validez de la aproximacion
escalar [23], se calculan las distintas componentes de la polarizacién al introducir dentro
de la Ec. (8) las Ecs. (4), (5) y (6). La integral de la Ec. (8) es resuelta empleando variable
compleja y usando el teorema de los residuos para un contorno cerrado en el semi-plano
superior obteniéndose:

P(ws) = x%P(wy) E*(w1) B* (—w2) + X" (ws) + xet™" (wa)] Blws)

+ X (w3) E(wa), (10a)
P(ws) = X2 (w2) B2 (w1) E*(~wa) + [xe" (w2) + X" (w2)] E(w2)

+ X&) (w2) E(wa), (10b)

P(w1) = x§ E(w1) + X (w1)E(wn), (10c)

donde x(s")(wj) es la susceptibilidad eléctrica para el solvente a la frecuencia del campo
wj, Xar P(w;) representa la susceptibilidad compleja escalar efectiva a la frecuencia w
que da cuenta del acoplamiento entre los haces débiles de prueba y de senal; xg?h(wj) v
Xie’}c"h (wj) representan las componentes de la susceptibilidad que dan (respectivamente)
las contribuciones coherentes e incoherentes para la absorcién y dispersion de los haces

débiles [24,25]. Las expresiones para las distintas susceptibilidades vienen dadas por

(0)

ANyuZ,p [ 2 .
coh ab/D
= o i ]
el hT T (Do + bk o) LTo (=i8)
. 1 =T + i1y (we — w1)][l + 4T — iTa(we — wr)][1 + T2 — 1T (we — w3)]
A3
[1—VIT49)[(1 +vIF4a5)? + A2 (£)HAT[1 — (£)iATy)
s = + I
B; C3
2
1+ iTy(ta + bi)][[1 — iTo(£a + bi)|” + AT
LT e [T = P )] 2}5, -
F3
ANvut, p© [ 2 .
acop — abl’D _:i:_A:l
Xet (k) = G T8 s + T0ra) LT (=i4)
" 1+~T> — 1(:'.: —wy)T i 1+ \/1;_ 45 " 1- eTg(ia + bi) } ’ (11b)
Al B: F;
incoh —QN'y,(Libpg)) [1 + T3 (we — wy + i’y)Q] [1 + 1T, — iTh|we — (w1 + ?”LA)]]
Xef (L&/‘k) = 3 =+
Ny Al
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4S[1+V1+45+ iAT|
- =

-+

2(£)ATy[(£)AT; + 2i] } (11c)

Ci

con k = 2 y 3. La trfada de simbolos (n, k, £) equivale a (1,3,4) para el haz de mezcla
de ondas, y a (—1,2, —) para el haz de prueba. Para el campo de bombeo se tiene

_2N 2 _(0) o . 1
xB(wy) = Tion [ 1+9Ts — i(we — w1)Th Lltvit 4S 1 (11d)
ef hTy A By
donde
1+4S
Ag = 2iy [(wc—wl%-w)?%- 7 la
13

P
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i 2 z) 1445
- — =0 S e 3
(w1+nA wc+T2) +7] [( +T2 + 2

AT = Ay [(wc —w +i7)? - (e + bi)Q],

{
B =B0{[:t(-—A)+i—@r +i2}
|

1+4S :
Bf = -By [ ;2 + (xa + 51)2] :

2

1448 4
B 2[(w1 —w.ta+ b))+ 72] [ ;2 + (+a + bi)z} [£a + bi],

2

. g2 1
Ai:AE;{[wc—(wl+nA)+w] +-i;2§},

. ' 2
iv1+45 1
B = B} { [:t(—[_\.) - —2—1 + —22}

s 42
ci=ct [(iA + Tiz) ~ (2a+ bi)z] ,
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con

1 45014+ T\TrA?) (zm) [ BT} ~ Ts)

2
=2 e o
Wy = wWaw3 + o o0+ TEAQ

—1| = w? +iw2,
T} T}(1+TEA?) ) ] N

por lo que

2

a=—-——

Wiy
2
et -+ -+ )

1 )
b= ﬁ\/wfm S \/(ng —w?)* + (w2y)"

2.3. Efectos de propagacion

Para incluir dentro del modelo los efectos de la propagacion espacial sobre los distintos
campos durante su recorrido 6ptico dentro de la celda, se usan las Ecs. (10) para las
polarizaciones no-lineales como términos fuente en la ecuacién de Maxwell:

1 (8B 47 [ O°P
V2 i
E_c2(at2)*c2(0t2)' (12)

Empleando la aproximacion escalar y la de la envolvente suave [26,27] y suponiendo que
los campos se propagan a lo largo del eje z, se resuelve esta ecuacién para cada uno de
los campos, obteniéndose las siguientes expresiones:

-d—E-‘E = - E; (bombeo), (13a)
dz

dE, " - .

T = —aa By + £ E5 exp(iAk, 2) (prueba), (13b)
dE . "

sl SO - E3E5 exp(iAk,z) (senal), (13c)

dz
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= " ; - Eq; ;

donde Ej es la envolvente del campo que oscila a la frecuencia w;, E; = =% exp[i®;] con
J =1,2,3, y donde los «;, que representan los coeficientes de absorcién no-lineales del
medio material a la frecuencia wj, vienen dados por

21wy

a1 = 22 i) (para el has de bombeo) b
1
Y
27w; 0 inco
05 = T Tim [P () + X )] i
b

para el haz de prueba (j = 2) y para el haz de senal (j = 3).
Los coeficientes &; representan los pardmetros de acoplamiento entre los campos de
prueba y senal de mezcla de ondas definidos por

2mw; ~ .
G =i X @B (1=23), (15)
d

y Ak, es la componente z del vector de defasameinto de ondas:
Aks = 2k, — ks — k3. = [2mwr — (n2w2 + n3ws) cos 0] /c, (16)

donde @ es el dngulo de separacion entre los haces de bombeo y prueba. Los indices de
refraccién 7; se definen como

m = \/77[2) + 47 Re x§ (w1) (17a)

para el haz de bombeo y

n; = \/ﬂ% + 47 Re [ X" (wj) + xi" (wy)] (L)

para el haz de prueba (j = 2) y la senal (j = 3), mientras que el indice de refraccion del
solvente puro es

no = \/1 + 47 Re x5V (w;) (f= 12,3} (18)

Se observa que las Ecs. (14b) y (17b) para los coeficientes de absorcién e indices de
refraccién de los campos débiles tienen bdsicamente la misma estructura matemadtica.
Ambos son el resultado de sumar la parte imaginaria (o la parte real) de las contribuciones
coherentes e incoherentes de la susceptibilidad no-lineal respectiva (Ecs. (11a) y (11c)).
La componente incoherente da cuenta de la reduccién de la diferencia de poblaciones a
causa de la presencia del bombeo saturante. La parte coherente involucra un proceso de
interferencia entre los haces débiles y fuerte, y surge por la presencia de una oscilacién de
poblaciones a la frecuencia de desintonizamiento A entre el bombeo y la prucba [28].
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De la Ec. (13a) se observa que el haz de bombeo sélo sufre procesos de absorcién al
pasar a través de la celda que contiene el sistema molecular activo, y puede ser resuelta
independientemente de las ecuaciones para los otros dos haces. De aqui, que las posibles
ganancias de energia por parte de los haces débiles (prueba y senal) son debidas funda-
mentalmente a la extraccién de energia del medio, cedida a este tltimo por el haz de
bombeo. La asimetria matemdtica de la Ec. (13a) (respecto a las Ecs. (13b) y (13c)) es
debida al tratamiento perturbativo de primer orden impuesto a los haces débiles.

La sencillez de estos tratamientos perturbativos en el modelo presentado para los
campos, permite la solucién analitica de la ecuacion de la senial, por ende, una inter-
pretacién fisica mas evidente de los procesos de interaccion radiacion-materia que tienen
lugar, expresados en las contribuciones coherentes e incoherentes de las susceptibilidades
no-lineales efectivas. Distintos autores han presentado tratamientos perturbativos para
los campos electromagnéticos a muy altos 6rdenes con el uso de técnicas de fracciones
continuas. En estos casos, resulta mas compleja y menos evidente la interpretaciéon de
tales procesos en relacién con las expresiones analiticas obtenidas [29].

Si se utiliza la definicién para el parametro de saturacion se puede escribir la Ec. (13a)
como

ds
— = —-2a,S.
dz (e 4] (19)

Esta se puede expresar més detalladamente con el uso de las Ecs. (14a) y (11d) obte-
niéndose la siguiente expresion:

é_-g o _"'TArﬂnglT?pg) Zf’n:o PmY ™
dz hen Zf-n:[) Cm Y2m+1

: (20)

con Y = +/1+ 4S. Los coeficientes ¢,, y (n vienen dados por

¢o = —7TaAy, 63 =—(A_ +1), Co = A2,
¢1=A4A_, ¢s = =1, G=-2A_,
¢2 =Ty(A4 +1), ¥ = 1 fy=1,

donde Ai = Tj[y? £ (we — wi)?] expresa una medida del ancho inhomogéneo efectivo
(adimensional).

Las Ecs. (13b) y (13¢) muestran, junto a los coeficientes de absorcién, términos de
acoplamiento entre ambos haces débiles. Desacoplando estas ecuaciones se obtiene para
el haz de senal la siguiente ecuacién diferencial:

d’E- dE: =
dv; + ﬂl(f—’)d—f + az(z)E3 =0, (21)
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donde las funciones a;(z) y as(z) estdn dadas por

dln&; | . dAk,
a1(z) =as + az — y D AR, — 43 7 (21a)
b
. do dl , . dAE,
az(z) = a3 — 52&3 + d:] - a3 ( ;-’63 + 1Ak, + 1z e ") ; (211))

Estudios con la Eec. (21) han sido previamente realizados por distintos autores [30],
mostrando el comportamiento de la sefal de mezcla de ondas tipo Rayleigh respecto
a distintas variables, incluyendo no sélo la longitud 6ptica sino ademds considerando la
concentracién quimica de las especies y las frecuencias de los haces incidentes, tanto para
lineas homogéneas como inhomogéneas. Estudios recientes han mostrado las distintas
posibilidades de tratar la propagacién de los campos en fases condensadas, asi como la
topologia inherente a las superficies de sefial no-lineal en los distintos espacios de coor-
denadas que incluyen las frecuencias de los haces incidentes, intensidad de los campos,
concentracién quimica de la solucién, etc. [31]. Nétese que el conocimiento explicito de la
amplitud E3(z) requiere del conocimiento de las variaciones en z de las funciones ay(z) y
as(z), dependientes de las funciones aj, & y Ak, (j = 2,3) y de sus derivadas, a su vez
funcién de dS/dz de la Ec. (20).

Por otra parte, de la definicién de los distintos coeficientes y variables que aparecen en
las Ecs. (14b), (17b), (11a) y (11c) se observa que la dependencia en 2z de las funciones
«j y 1; viene dada por la dependencia en z del pardmetro de saturacién S [Ec. (20)].
Cuando se supone la validez de la aproximacién de la intensidad de bombeo constante
los coeficientes de absorcién e indice de refraccién no muestran dependencia en el camino
6ptico. En este articulo no empleamos esta aproximacién y resolvemos la Ec. (20) de
manera exacta [30].

3. RESULTADOS

Para estudiar las caracteristicas absortivas y dispersivas de la senial de mezcla de ondas
hemos empleado superficies tri-dimensionales, en el llamado espacio de frecuencias, en
donde representamos los distintos coeficientes como funcién de los desintonizamientos en
frecuencia de ambos haces incidentes. Esta representacion de los coeficientes de absorcién
e {ndices de refraccién resulta mds adecuada para caracterizar los distintos fendmenos no-
lineales que se observan que las curvas bidimensionales convencionalmente utilizadas hasta
ahora. En todas las superficies hemos parametrizado los tiempos de relajacién suponiendo
un valor del cociente T} /T> = 10 con T en el orden de los picosegundos, y hemos utilizado
una frecuencia de resonancia con un centro de linea dentro de la regién dptica, we ~ 3 X
10'® 571 (datos que corresponden a soluciones acuosas de colorantes organicos como el
verde de malaquita). Hemos usado en todas las graficas una intensidad inicial del haz de
bombeo dada por S(z = 0) = 2, que es un valor lo suficientemente alto para observar
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efectos de alto orden en la intensidad de la sefial no-lineal, pero lo bastante bajo para
invalidar el uso de la aproximacién del campo de bombeo constante [18].

En las Figs. 2-11 se han graficado las respuestas absortivas [Ec. (14b)] y dispersivas
[Ec. (17b)] de la senal de mezcla de ondas a la frecuencia w3 para distintos valores del ancho
inhomogéneo (), la concentracién de la solucién quimica (N) y el grosor de la celda (z). En
el lado izquierdo de cada figura se muestran, respectivamente, el coeficiente de absorcién
a3 (a), la parte imaginaria de la contribucién coherente a la susceptibilidad no-lineal
Im[x¢"(w3)] (b) y la parte imaginaria de la contribucién incoherente Im (x5 (w3)] (c).
En el lado derecho de cada figura se representan, respectivamente, el indice de refrac-
cion 73 (d), la parte real de la contribucién coherente de la susceptibilidad no-lineal
Ro[\z‘f’h(wg)] (e) y la parte real de la contribucién incoherente RC[X:_I}COh(ng)] (f). En las
Figs. 2-7 el cdlculo se hizo para un valor de la concentracién del soluto de 0.5 x 1073 M, y
en las Figs. 8-11 la concentracién escogida fue 2.0 x 1073 M. En las Figs. 2, 3, 4, 8 y 9 el
valor usado para el semiancho inhomogéneo a la mitad de la altura fue v = 1 x 10“4]‘"2'1
(valor que reproduce los resultados para el caso homogéneo puro), y en las Figs. 5, 6, 7,
10 y 11 el ancho inhomogéneo seleccionado fue v = Q.OTQ—I. En las Figs. 2 y 5 se utilizé
un tamano de celda de 1 x 107* em (valor que reproduce los resultados del caso local),
en las Figs. 3, 6, 8 y 10 se usé un valor de 0.015 cm y en las Figs. 4, 7, 9 y 11 la longitud
optica fue de 0.025 cm.

En general, se observa en todas las superficies denotadas por la letra b en estas figuras,
que la contribucién coherente al coeficiente de absorcion de la sefial de mezcla de ondas
tiene caracteristicas de absorcién negativa o ganancia, ubicadas en la diagonal principal
del espacio de frecuencias que corresponde a la condicién w; = w+. Este pozo coherente es
el resultado de la dispersion del campo de bombeo debida a las pulsaciones de poblacién a
la frecuencia de desintonizamiento bombeo-prueba. Ademds es posible observar en todas
las figuras (principalmente para la linea homogénea pura, superficies b de las Figs. 2, 3, 4,
8 ¥ 9) que junto a esta diagonal de ganancia coherente se encuentran zonas de absorcion
positivas (formando estructuras como hombreras) debidas a defasamientos fuertes entre
la respuesta dipolar y la respuesta de las poblaciones del sistema que se estudia. La
contribucion coherente al indice de refraccién (superficies e de las Figs. 2-11) muestran
un comportamiento complementario al del coeficiente de absorcién (como lo requiere las
relaciones Kramers-Kronig), pues muestra un perfil de dispersién invertido con respecto
al comportamiento convencional [25].

Cuando se considera la propagacién, al aumentar la concentracién quimica la con-
tribucién coherente al coeficiente de absorcién (o al indice de refraccién) muestra un
fuerte decaimiento de la ganancia principalmente en la zona de resonancia de los haces
(superficies b y e de las Figs. 8-11). El incremento de la inhomogeneidad espectral atenia
este decaimiento (comparar las superficies b y e de las Figs. 8 y 9 con las correspondientes
superficies de las Figs. 10 y 11). El mismo comportamiento ocurre al disminuir el tamario
de la celda considerada (comparar las superficies b y e de las Figs. 8 y 9, y de las Figs. 10
y 11).

Por otra parte, la contribucién incoherente al coeficiente de absorcién muestra, princi-
palmente a concentraciones bajas, una depresién centrada en resonancia que para el caso
homogéneo (superficies ¢ de las Figs. 2-4) es debida, exclusivamente, a la reduccién de la
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diferencia de poblaciones por la saturacion provocada por el haz de bombeo. Esta serd més
fuerte cuando la frecuencia del bombeo coincida con la del centro de la linea homogénea
wp. Sin embargo, cuando consideramos el caso inhomogéneo (superficies ¢ de las Figs. 5-7),
la depresién incoherente de la absorcion no es sélo debida a la disminucién de la diferencia
de poblaciones, sino que ocurre también un “quemado de hueco” (hole burning) en la linea
de absorcién inhomogénea (al hacer cortes en el espacio de frecuencia a una frecuencia
del bombeo constante, se observa curvas lorentzianas con un hueco centrado en wy). Estas
caracteristicas en la absorcién incoherente también se reflejan en las correspondientes
contribuciones incoherentes de los indices de refraccién (superficies f de las Figs. 2-7) al
observarse hendiduras en los perfiles dispersivos.

El efecto que un incremento de la concentracion quimica de la solucién ejerce sobre la
contribucién incoherente del coeficiente de absorcién e indice de refraccién (superficies ¢
y f de las Figs. 8-11), es el de atenuar la depresion central observada a concentraciones
menores. Cuando se aumenta el ancho de la linea inhomogénea esta atenuacion se hace
menor (comparar por ejemplo, las superficies ¢ y f de las Figs. 8 y 10). Lo mismo se
observa al disminuir el tamafio de celda (comparar las superficies ¢ y f de las Figs. 10
¥ L)

La causa de la atenuacién observada en la ganancia coherente del coeficiente de absor-
cién de la sefial de mezcla de ondas cuando se aumenta la concentracién de la solucién
quimica o la longitud de la celda, o se disminuye el ancho inhomogéneo de la linca de
absorcién, se debe a que esas variaciones producen una disminucién de la intensidad del
haz de bombeo al incrementarse el niimero de sistemas de dos niveles capaces de absor-
berlo. En otras palabras, con los cambios indicados de estas variables pasamos de una
condicién de saturacién (caracterizada por la disminucién de la diferencia de poblaciones
y por efectos de “quemado de hueco” en la contribucién incoherente) a una condicién
absortiva (donde el haz de bombeo se absorbe y la generacién del proceso de mezcla
de cuatro ondas decrece sensiblemente), lo que disminuye la pulsacién de poblaciones
en la diferencia de frecuencia de los haces incidentes, factor responsable de la ganancia
coherente determinada. Esta transicién que se observa aqui desde el régimen saturativo
a uno absortivo, ocurre porque empleamos un campo de bombeo que tiene una potencia
inicial tal que no cumple con la aproximacién de amplitud espacial de bombeo constante.

Como consecuencia de las distintas variaciones en las contribuciones coherentes e inco-
herentes, el coeficiente de absorcién y el indice de refraccién para la senal a la frecuencia
w3 ven modificadas sus caracteristicas en el espacio de frecuencias (superficies a y d de
las Figs. 2-11). Asf se observa que el aumento de la longitud éptica, de la concentracion
de la solucién quimica y la disminucién del ancho de la linea inhomogénea produce una
atenuacién de la profundidad de la depresién coherente, la que se ve acentuada en la zona
de resonancia de ambos haces.

Cuando se aumenta fuertemente la intensidad del haz de bombeo inicial, los efectos de
la propagacién y de la concentracion de la solucién quimica se hacen insignificantes, y las
superficies de absorcién y dispersion no ven modificadas sus caracteristicas al modificar
ambas variables. En este caso la aproximacién de bombeo constante es vilida y por
tanto dS/dz = 0. Bajo estas condiciones el régimen es fuertemente saturativo y ocurren
resonancias a la frecuencia de Rabi generalizada obteniéndose los llamados “espectros de
Mollow”, que han sido ampliamente tratados [32,33].
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4. CONCLUSIONES

En el presente articulo hemos mostrado que las oscilaciones de poblacién a la frecuencia de
desintonizamiento bombeo-prueba, responsables de la aparicién de los pozos de ganancia
coherente, son notablemente influenciadas por los efectos de propagacién de los campos, la
concentracion quimica del material activo y la magnitud del ensanchamiento inhomogéneo
de la linea de absorcién espectral. Estos cambios inciden igualmente en las caracteristicas
de las respuestas absortivas y dispersivas de la sefial de mezcla de cuatro ondas resonantes
no-degeneradas analizadas en este trabajo. El hecho de haber prescindido de la aproxi-
macion de la amplitud espacial constante para el haz de bombeo, ha sido muy importante
para encontrar este comportamiento variable del coeficiente de absorcién y del indice de
refraccion de la senal no-lineal estudiada.

La manera de estudiar la topologia de las propiedades absortivas y dispersivas de esta
senal no-lineal en el espacio de frecuencias sujetas a las parametrizaciones indicadas en
cada caso, permite abordar el efecto conjunto de las distintas variables de manera mas
general, que los cortes de superficies bidimensionales tradicionalmente presentados.
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