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RESU~IE~. En este artículo se ('stlldiau las propirdadcs topológicas CHel cspacio de frecucncias
de la absorción y del índicc de rdracd{lII para la sf'ñal de ll1f'zcla de cuatro ondas r('sonantes
no-degcnerarlas. Este espacio es definido por las frecu('ncias de los campos de bom1)('0 y prueba. t...,.'l
y (,;.)2, respcctivamente. En nnestro lIl()(h'lo Sp trata el campo fucrte de bombeo a or<iC'1linfinito y al
prillwr orden para los haces de prueba y sf'ñal. Se n'sllel\'(~n las eCllacionrs de matri,. densidarl en el
dominio de las frC'cllencias j'las C'cllaciollcs ch, propagacic'lll para los distinto~ campos. Considrramos
explkitamente la variación espacial del rampo ele bombeo f'1l su recorrido óptico. i\ncstros
resultados muestran cómo las oscilaciollcs de población a la fr('cllC'IH'ia de de:o;intonizamicnto
bombeo-prllC'ba, responsables dC'la aparición de los pozos (le ganancia coh('l'('ntf'. son Hotahlrl1lcntc
illflllcnciadas por los efectos de propagad/m de los campos, la conccntración química del material
activo y la magnitud del cnsallchallli('nto inhomogéuC'o de la lílwa dC' absorción cS1H'ctra1.

ABSTHACT. \re st.lldy in this articlc tilC' topological proprrti('s in the frNllIC'IlCYspare, of thf'
ah~oq)fion and tIle rcfractioll index for the resonallt nOIl-degeHeratc four-wan~ mixing signal. This
space is defincd by the pllll1p- ;\1ul probc-fil'ld fr('qlleIlciC's, :...JIand :,.;....2, rrspN,tiyr\y. Our mo(lel
trrats the strong pumping bcalll to inflllitc orticr whel'('as the weakrr signal and prolw hC'ams arr
approxilllated to first ord('r. \re soh'c thl' d(,llsity matrix ('<¡uatiolls in frl'qllrHcy dOll1ain ,uHl thc
propagation f'qllations for tl\(, diffcrl'nt fi('Id:", \\'e considt'r ('xpliritl!' tll(' spa('(' \"ariation for the
pUll1ping fidd as it co\"crs its optil'al path. Our rrsu1ts s}¡ow that tIJr oscil1atiolls of populatioll at
lile dct\lning pumpillg-prol)e freqlll'ncy, \\'llirh arp H,,,,POIISihll'f(Jr tIle aplwarallCC' of tite coherent
gain dips, are strongly influcn('cd hy tlw dfl'CIS of ¡¡cId propap;atioll. dH'lllical cOIlCl'ntratioll of thr
acti\"(' Illaterial. and the lJlagllit nc1l' (lf lh(' inhoIlHl¡:!;l'lIl'OlISIHU<ldr'ning of t1l(' spC'ctral ai>sorption

lim'.

rAes: .12.0';.£5

1. I:-;THODUCCIÓ~

Las técnicas ef'l)('c.troscópiras 110-Eu!'a}!':; hall ~ido <lmpliatlwnte utilizadas C'n los últimos
ailos para e:;tndiar los pro('('~O:-; de illtl'rarci{m <1(' llwdios matl'riall':-; ron han's ('iPctI'O-
magnéticos intpllSOS [1.2]. Así. por ('j('mplo. la:-; l'Spcctl'os('opías de satllraci611 [3] Y polari-
zación [4

1

5] se han empleado para la d('t('rlllillR('iáll d(' t iPlllpos de l'('lajaciáll ('11sist(,lltas
llloleclllarps. IgllalllH'nte las r('(,llir(ls de' mpzcla de cuatro ondas IG-S) han mostrado :,r1'
útiles para d f':-;tllclio (1P las propit'dadl's diwílllicas ck r"l' tipo dI' intr1':l.ccioll('s. así como
para estudios analit in 1:" :-: d,.' ill"\ l'\lllll'lll ¡¡C,jl'JIl(')111ira.
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la>
FIGUnA 1. Esquema de niveles energélicos para el proceso de mezcla de ondas resonantes no-degeneradas tipo Rayleigh.

Una técnica particular de mezcla de cuatro oudas es la espectroscopía de mezcla de
ondas resonantes no-degeneradas tipo nayl"igh (MOTn) [9-11), 'Jue iuvolucra la presencia
de dos haces electromagnéticos incidentes sobre nn medio material. Uno de los haces
llamado de bombeo, es de alta intensidad, con frecuencia WI Y vector de onda k

t
. El otro,

de prueba, es más débil y tiene frecuencia W2 y vector de onda k
2
. Se d"teeta, además de

los haces incidentes transmitidos, la generación de un haz no-lineal qne posee frecuencia
W3 = 2wI -W2 y vector de onda k3 '" 2k¡ - kz. El proceso fotónico asociado a esta técnieapuede verse en la Fig. lo

Distintos estudios han sido realizados empleando la es¡wctroscopía de mezcla de cuatro
ondas, can el fin de medir tiempos de relajación ultracortos caract('rísticos de sist"mas
moleculares, particularmente de cOm¡lIl('stos orgánicos (12). neeientes estudios cou esta
técnica han permitido con base ('n distiutas características asociadas a los espectros en
frecuencia, la diferenciación de la homogeneidad e inhomog('neidad de la Iíuea eSI"'ct ral
para sistemas moleculares específicos [13]. Por otra parte, diversos ,,,tudios han permi-
tido la formulación de modelos de propagación de los campos electromagnéticos en fase
coudensada [14). De mauera mils reciente y H'lacionada COnesta ill\'estigación. W. Wang
y colaborador"s [15} estudian las propiedad"s "spectrales y d" coherencia de hac"s gaus-
SÜUlOS, propagándose en medios dispersi\'os y ahsorti\'os.

En el presente artículo estudiamos las propi"da,"'s absorti,'as y disp"rs;,'as de la s"Jial
no-lineal no-degenerada de mezcla de cuatro oudas tipo nayleigh qu" oscila a la frecueucia
WJ. El análisis lo hacemos en el llamado espacio de fr"cul'ucias eu doude se grafil'au los
coefici(,ules de absorción r de refraccióu I'U funcióu de los dl'sintouiZ<lluieutos eu fH'clll'nciade ambos haces iucidentes.

Para mod"lar el medio molecular Se usa un coujunto ,'stadístico d" sistelllas de dos
ni"el"s con una distribución iorentziaua de frecnencias de re,onaneia. De esta Inan"ra
se toma en cuenta el ensauchamiellto inholllogéneo de la línea de ahsorción, Pi cual es
prodncido, para nwdios en fase condensada, por efectos de campo local.
Por otra parte, algunos de los estudios de se¡¡ales de nl('zc!a de cuatro ondas se han

lIe"ado a cabo dentro del régimen local [IG,I ,J. Se hau ('["ctnado estndios en donde SI'

incluye el efecto de la propagación de los cilmpos. al considerar 'Jue el ml'dio material
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tiene un grosor finito, pero en ellos se emplea o \In ensanchamiento homogéneo de la línea
espectral o un tratamiento perturbativo hasta \In tercer orden o se s\lpone la validez de
la aproximación de amplitud espacial de bombeo constante [18).

En este trabajo, analizamos los efectos de la concentración del sol uta, del ensancha-
miento inhomogéneo y del grosor de la celda sobre los coeficientes de absorción v de
refracción al resolver el problema de la propagación de los campos de forma exacta'. De
manera similar estudiamos la influencia de esas variables en las llamadas contribuciones
coherentes e incoherentes para la absorción e íudice de refracción. Igualmente, al emplear
el espacio de frecuencias para este estudio podemos considerar, de mauera detallada, el
efecto de los cambios en frecuencia de los haces incidentes sobre esos coeficientes.

2. :-'10DELO TEÓRICO

2.1. Polarizaciones microscópicas

Se modela el medio molecular bajo estudio (una sol\lción química con \lU sol\lto activo a los
campos electromagnéticos) como \lna colectividad de sistemas de dos niveles energéticos
con una distribución inhomogénea de sus frec\lencias de resonancia 119]. Por otra parte,
el solvente se supone transparente a los campos. El comportamiento dinámico del sistema
molec\llar frente a los campos es cOIl\'enientemente tratado dentro del formalismo de la
matriz densidad, resolviendo las ecuaciones ópticas de B10ch correspondientes [201

(
1 ) iPba(t) = P:b(t) = - ;'"'0 + T2 Pba(t) - ¡¡(¡Lba . E)Po(t),

2i { } 1 ( (O))Po(t) = h (¡tab' E)Pba(t) - Pab(t)(¡tba . E) - TI Po(t) - Po '

donde los dos niveles energéticos resonantes con los campos se denotan la) y lb), con
energías Eb > Ea Y '"'o = (Eb - Ea)/rL Adicionalmente se ha definido la diferencia de
poblaciones como Po(t) = Paa(t) - Pbb(t), siendo p~) la diferencia de poblaciones en el
equilibrio térmico. Se ha considerado además que la interacción entre el sistema dinámico
y los haces electromagnéticos es del tipo dipolo eléctrico (-¡L' E), donde ¡t = -er denota
el operador momento dipolar para la molécula. Se ha supuesto que las funciones de onda
que describen los estados la) y lb) tienen paridad definida, de modo que los elementos
diagonales de ¡t son cero en la base de estos estados. Finalmente, TI y T2 representan,
respectivamente, el tiempo de relajación de las poblaciones y el tiempo de relajación de
las coherencias inducidas por los campos.

En la espectroscopía de mezcla de c\latro ondas resonantes no-degeneradas el campo
electromagnético total E que interactúa con el medio material está compuesto de tres
haces, los cuales describimos clásicamente como ondas planas monocromáticas. Es decir,

(3)

donde
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y

(j=1,2,3)

representa la componente de Fourier del campo que oscila a la frecuencia Wj, con un vector
de onda kj y una fase iPj• En la expresión para el campo total, además de los campos
incidentes de bombeo El y de prueba E2, se ha incluido el haz de mezcla de ondas E3•

Este campo empieza a generarse desde el mismo origen de la celda, y al considerar que ésta
tiene un tamaño finito (tomando en cuenta así los efectos de propagación y de absorción
misma), la presencia del campo E3 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 energl'ticos que se cousiderall) y
no-diagonales (relacionados a las coherencias inducidas por la presencia del campo), se
incluyen en las ecuaciones de I310ch las expresiones para el campo total. Dentro del estado
estacionario y mediante el uso de la aproximación de la onda rotante (ya que se empleall
haces con frecuencia cercana a la de la transición) [21,221, se obtienen soluciones de tipo
perturbativo, pues, aunque se ha considerado el campo de bombeo a todos los órdenes de
intensidad, a los campos de prueba y de señal de mezcla de ondas se los ha tratado sólo 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
microscópicas)

(4)

(5)

(6)

donde
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Pdeo'

y

(3 1 de
1= DI Po;

en donde la componente dc de la diferencia de poblaciones en la presencia del haz de
bombeo intenso es

P
de _
o -

IDd2Ti (O)

ID¡12Ti + 4S Po .
(7)

El dcsintonizamicnto en frecucncia de los hares incidentes es .6. = W¡ - LV'.!, Y los otros
símbolos se definen como

1 .
Dj = - + z(wQ -Wj) con j = 1,2,3,

T2

1 .r = T¡ - ¡~,

S se define como e! parámetro de satmación y representa una medida de la intensidad
de! acoplamiento radiación-materia. La frecuencia de nabí para el haz fuerte de bombeo
está definida como 1011.

2.2. Polarizaciones macroscópica .•

Para el cálculo de las componentes de la polarización macroscópica se realiza una integra-
ción sobre la distribución inhomogénea de las frecuencias de resonancia de los sistemas
de dos niveles:

(8)

donde N representa el nlÍmero de moléculas activas por unidad de volumen y la distribu-
ción L(wQ) es tomada de tipo lorentziana:

1 ( ,. )L(,,:o) = - ( ).,."ir u.~o-i.J.,'c ~ +')~
(9)

donde 2, es e! ancho a la mitad d" la altma y We es el centro de la cun.a lorentziana. El
signo ( ) en la Ec. (8) representa un promedio sobre todas las orientacionps \"pctoriales
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posibles de los campos y momentos de transición. Suponiendo la validez de la aproximación
escalar [23), se calculan las distintas componentes de la polarización 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-plaRo
superior ohteniéndose:

+ X(")(w3)E(W3),

P(W2) = X~OP(w2)E2(w¡)E'(-W3) + [X~fh(w2) + X~roh(W2)] E(W2)

+ X(sv)(w2)E(W2),

P(w¡) = X~~)E(w¡) + X(sv)(w¡)E(w¡),

(lOa)

(lOb)

(lOe)

donde X(")(Wj) es la susceptibilidad eléctrica para el solvente a la frecuencia del campo
Wj, X:~OP(Wj) representa la susceptibilidad compleja escalar efectiva a la frecuencia Wj
que da cuenta del acoplamiento entre los haces déhiles de prueba y de señal; X~fh(Wj) y
X~f'°h(Wj) representan las componentes de la susceptibilidad que dan (respectivamente)
las contribuciones coherentes e incoherentes para la absorción y dispersión de los haces
débiles [24,25). Las expresiones para las distintas susceptihilidades vienen dadas por

(11a)

(11b)
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45[1 + VI + 45:l: i~T2] 2(:l:)~T2[(:l:)~T2 + 2iJ}
D" + C" '¡ ¡

(11c)

con k = 2 Y 3. La tríada de símbolos (n, k,:l:) equivale a (1,3, +) para el haz de mezcla
de ondas, y a (-1,2, -) para el haz de prueba. Para el campo de bombeo se tiene

donde

,(1)( ) _ -2N-Ylt~bP~) {1 + -yT2 - i(w, - w¡)T2 1+ VI + 45}
Xcr W¡ -.", • + D ''u 2 ."0 o

(lId)

[(
VI +45)2 2]Do = 2i W¡ - Wc + i T2 + -y

At = Ao {[wc - (w¡ + n~) + i-yf + .)}} ,

,,{[ iV1+45]2 1}D¡ = Do :l:(-~)+ T2 + T} ,

ct = ~: [( W¡ + n~ - Wc + ;2) 2+ -y2] [( M + ;2) 2+ 1;t] ,
A~ = Ao [(Wc - w¡ + i-¡f - (:l:a + bif],

B~ = -Do [1 ;t + (:l:a + bi)2] ,

. ][1+45 .2] .Fi=2[(w¡-wc:l:a+bl)2+-y2 T} +(:l:a+bl) [:l:a+blJ,

A~ = A~ { [Wc - (W¡ +n~) + i-y] 2+ ;} } ,

",,{[ iJl+45]21}D3 = H2 :!:(-~)+ T2 + T} .
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'"_ '"{[ .]2 1}.F3 - F2 :1:(-6.) :1:a + bl + Ti '

con

y

por lo que

1
a=-- J2

y

b= _1
J2

2.3. Efectos de propagación

2 2 J( 2 2)2 (2)2WqR -W¡ + WqR -W¡ + WqI

2 2 J( 2 2) 2 (2) 2Wqlt -W¡ + Wqlt -W¡ + Wq¡ .

Para incluir dentro del modelo los efectos de la propagación espacial sobre los ,listintos
campos durante su recorrido óptico dentro de la celda, se usan las Ecs. (10) para las
polarizaciones no-lineales como términos fuente en la ecuación de ~laxwell:

(12)

Empleando la aproximación escalar y la de la envolvente suave [26,271 y suponiendo que
los campos se propagan a lo largo del eje z, se resuelve esta ecuación para cada uno de
los campos, obteniéndose las siguientes expresiones:

dEl -
-- = -O'¡E¡
dz

dE2 - -
dz = -0'2E2 + ~2Ej exp(i6.k,z)

dE3 - ----;¡;- = -0'3E3 + 6E~exp(i6.k,z)

(bombeo),

(prueba),

(seüal),

(13a)

(13b)

(13c)
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donde Ej es la envolvente del campo que oscila a la frecuencia Wj, Ej = Er exp[i<I>j) con
j = 1,2,3, Y donde los (tj, que representan los coeficientes de absorción no-lineales del
medio material a la frecuencia Wj, vienen dados por

y

2íTW¡ (1)
(tI = -- ImX f (w¡) (para el haz de bombeo)

C'l¡ e

2r.w' [h . I ](t. = __ J 1m XCO (w.) + X"'CO'(w.)
J C'lj ef J ef J

(14a)

(14b)

para el haz de prueba (j = 2) Y para el haz de señal (j = 3).
Los coeficientes (j representan los parámetros de acoplamiento

prueba y señal de mezcla de ondas defiuidos por
entre los campos de

c. _ .2r.wj acop( .)£-2
'J - 1--X f WJ ¡

CTlj e
(j = 2,3), (15)

y tJ.k, es la componente z del vector de defasameinto de ondas:

(16)

donde e es el ángulo de separación entre los haces de bombeo y prueba. Los índices de
refracción 1Jj se definen como

(1ia)

para el haz de bombeo y

(1ib)

para el haz de prueba (j = 2) Y la señal (j = 3), mientras que el índice de refracción del
solvente puro es

(j = 1,2,3). (18)

Se observa que las Ecs. (14b) y (1ih) para los coeficientes de absorción e índices de
refracción de los campos débiles tienen básicamente la misma estructura matemática.
Ambos son el resultado de sumar la partC' imagin<lria (o la part •. n"al) de las coutrihucioIlC'S
coherentes e incoherentes de la susceptibilidad no-lineal respectiva (Ecs. (1Ia) y (Ile)).
La componente incoherente da cuenta de la reducción de la diferencia de poblaciones a
causa de la presencia del bombeo saturante. La parte coherente involucra un proceso de
interferencia entre los haces déhiles y fuerte, y surge por la prrscncia de una oscilación de
poblaciones a la frecuencia de desintonizamiento tJ. entre el bombeo y la prueba [28].
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De la Ec. (13a) se observa que el haz de bombeo sólo sufre procesos de absorción 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 aquí, que las posibles
ganancias de energía por parte de los haces débiles (prueba y señal) son debidas funda-
mentalmente a la extracción de energía del medio, cedida a este último por e! haz de
bombeo. La asimetría matemática 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 e! modelo presentado para los

campos, permite la solución analítica de la ecuación de la señal, por eude, una inter-
pretación física más evidente de los procesos de interacción radiación-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 órdenes con e! liSO de técnicas de fracciones
continuas. En estos casos, resulta más compleja y menos evidente la interpretación de
tales procesos ('n relación con las expresiones analíticas obtclIidas [20].
Si se utiliza la definición para el parámetro de saturación se pllede escribir la Ec. (13a)

como

d5
dz = -20¡5. (19)

Ésta se puede expresar más detalladamente con el uso de las Ecs. (14a) y (lId) obte-
niéndose la siguiente expresión:

d5 N 2 .. T (O) ~5 . )'m
-í'L JlablÁ' 1 2Pn L.....m=O 9m

= --------~~---1 2(Z "CT]¡ '\' (y2m+1L....m=O l7l

con Y == VI + 45. Los coeficientes 9m y (m vienen dados por

(20)

91 = íL,

93 = -(,L + 1),

(1 = -2,L,

donde ¿x = Tlb2 :1: (w, - w¡ f] expresa nna medida de! aucho inhomogéneo cfectim
(adimensional) .
Las Ecs. (13b) y (13c) muestran, juuto a los coeficientes de absorción, términos de

acoplamiento entre ambos hac('s débiles. Desacoplando estas ecuaciones se ohtipllC para
e! haz de señal la siguiente ecuación diferencial:

(21 )
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donde las funciones "1(Z) y "2(Z) están dadas por

d In ~3. . dtJ.k,
"1(Z) = 02+ 03 - -- - ltJ.k, - lZ--

dz dz
y

(21a)

(21 b)

Estudios con la Ec. (21) han sido previamente realizados por distintos autores [30),
mostrando el comportamiento de la señal de mezcla de ondas tipo flayleigh respecto
a distintas variables, incluyendo no sólo la longitnd óptica sino además considerando la
concentración química de las especies y las frecuencias de los haces incidentes, tanto para
líneas homogéneas como inhomogéneas. Estudios recientes han mostrado las distintas
posibilidades de tratar la propagación de los campos en fases condensadas, así como la
topología inherente a las superficies de señal no-lineal en los distintos espacios de coor-
denadas que incluyen las frecuencias de los haces incidentes. intensidad de los campos,
concentración química de la solución. etc. [31]. l\ótese que el conocimiento explícito de la
amplitud E3(Z) requiere del conocimiento de las ,'ariaciones en z de las funciones ,,¡(z) y
"2(Z), dependientes de las funciones 0j. ~j y tJ.k, (j = 2,3) Y de sus derivadas, a su ,'ez
función de dS/dz de la Ec, (20),

Por otra parte, de la definición de los distintos coeficientes y variables que aparecen en
las Ecs. (14b), (1jb), (lla) y (l1c) se observa que la dependencia en z de las funciones
0j y Tlj viene dada por la dependencia en z del parámetro de saturación S lEc. (20)1,
Cuando se supone la validez de la aproximación de la intensidad de bombeo coustante
los coeficientes de absorción e Índice de refracción no muestran dependencia ('11 el camino
óptico, En este artículo no empleamos esta aproximación y resolvemos la Ec. (20) de
manera exacta [301,

3, RESULTADOS

Para estudiar las características absorti""s y dispersivas de la seiial de mezcla de ondas
hemos empleado superficies t.ri-dimensionales, en el llamado espacio de frecurncias, en
donde representamos los distintos coeficientes como función de los desintonizamientos en
frecuencia de ambos haces incidentes, Esta repres<'ntación de los coeficientes de absorción
e índices de refracción resulta más adecuada para caracterizar los distintos fcn6mrnos BO-

lineales que se observan que las cun'as bidimensionales con\'Cncionahnente utilizadas hasta
ahora. En todas las superficies hemos parametrizado los tiempos de relajación suponiendo
un valor del cociente T¡ /T2 = 10 con T2 en el orden de los picosegundos, y hemos utilizado
una frecuencia de resonancia con un centro de lílH'a dent.ro de la región óptica, Wc '"'-'3 X

1015 5-1 (datos que correspotldcn a soluciones aCl10sas de colorantes orgánicos como el
verde de malaquita), !lemas usado en todas las gráficas una intensidad inicial dd haz de
hombeo dada por S(z = O) = 2, que es un valor lo suficientemente alto para ohsen'ar
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efectos de alto orden en la intensidad de la seJial no-lineal, pero lo bastante bajo para
invalidar el uso de la aproximación del campo de bombeo constante [181,
En las Figs. 2-11 se han graficado las respuestas absorti,'as lEc, (!<lb)] y dispersi,'as

lEc, (17b)) de la seJial de mezcla de ondas a la frecuencia W3 para distintos ,'alores del ancho
inhomogéneo (-(), la concentración de la solución química (N) y el grosor de la C('lda (~). En
el lado izquierdo de cada figura se mupstran, resp<,cti\'amrlltc. el coeficiente de absorción
na (a), la parte imaginaria de la conlribucilÍn coherente a la susceptibilidad no-lineal
ImIY~f"(w3)) (b) y la parte imaginaria de la contribucióu incoherente Iml\:,'!'"o"(w:¡)] (e).
En el lado derecho de cada figura se represent an, n'specti""lIlente, el Índice de refrac-
ción '73 (d), la p"rte re"l de la contribución cohen'nte de 1" susceptibilidad no-lineal
Re[\~fh(""3)1 (e) y 1" p"rte real de la contribución incoherente Rel\:.'¡eoh(w3)] (f). En I"s
Figs. 2-7 el cálculo se hizo para un yaIor de la concPlltración del soluto dr 0.5 x 10-3 ~1,y
en las Figs. 8-11 la concentr"ción escogid" fue 2.0 x 10-3 ~l. En Ins Figs. 2. 3.. 1. 8 Y 9 el
valor usado para el scmiallcilo inholllogén('o a la mitad de la altura fue "Y= 1 x lO-.IT2-

1

(\'alor que reproduce los n'sllltados para el caso homog('tlcO puro), y rll las Fig:s. 5, 6. T.
10 Y 11 el ancho inhomog('neo seleccion"do fue, = 2,OT2-

1. En I"s Figs. 2 y 5 '" utilizó
un l"m"Jio de celda de 1 x 10-4 cm (,'"lor que n'produce los resu!t"dos dd caso local),
en las Figs. 3, G, 8 Y 10 se USlíun valor de 0.015 cm y eu ¡as Figs. 4, 7, 9 Y 11 la lougitud
óptica fue de 0.025 Clll.

En general, se obsernt ('11 todas las sll}Jerficirs d('llotadas por la letra Ú ('ti ('stas figllras,
qlle la contribución cohcrcnte al cocficicnte oe ab~orcic'J11 de la seüal de lIH'zcla <1r ondas
tiene características de absorci6n ncgativa o ganancia, uhicadas en la diagonal principal
del espacio de frecuencias que corresponde a la condici6n ",",'1 = ,,",'2. Este pozo ('01l('r('l1te es
el resnltado ele la elispersilÍn del campo de bombeo ,h'bida " l"s pnls"ciones el" población"
la frccucncia de desintonizamicnto bombro-prurba. Adcll1,ls es posiblr obser\"rl,r en todas
las figuras (principalmente para la línca homogrnra pura, superficies b de las Figs. 2, 3, 4,
8 Y !J) que junto a esta diagonal de ganancia ('oll('rente se encuentran zonas de absorción
positi\'as (form"ndo estructuras como hombreras) d"hielas a dcf"s"mientos fn"rtes entre
1" respuest" dipol"r y la respnest" de l"s pobl"cioues del sistema qne ". est udia. L"
contribución coherente al Íudice de rcfr"cción (superficies e de I"s Figs. 2-11) mnestran
nn comport"miento complemeut"rio al del coeficiente de absorción (como lo n'quiere I"s
relacioucs Krarncrs-Kronig), pues muestra un prrfil de dispcrsión invertido COII respecto
al comportamicnto convencional [25J.

Cuando se considera la propagación, al alimentar la conccntración química la con-
tribución coherente ,,1 coeficieut.e de absorcilÍu (o ,,1 Íudice de rcfraccióu) muestra un
fuert.c decaimiento de la ganancia principallllPllte ('n la zona de resonancia de los haces
(superficies b y e de I"s Figs. 8-11). El incremento ele la iuhomogeueid"d espectral atenú"
este decaimiento (compar"r las snperficies b y e de las Figs, 8 y 9 con las rorrespoudientes
snperficies de las Figs. 10 y 11). El mismo comportamiento ocurre ,,1 disminuir PI t"m"Jio
de la ccId" consielernd" (comparar l"s superfici('s b y e de las Figs. 8 y 9, Y de las Figs. 10
y 11).

Por otra parte, la contrihución incoherente al coeficiente de absorción 1I111('stra,princi-
palmente a concentraciones bajas, una depresión ("l'ntra<ia en resonancia qlle para el caso
homogéneo (superficies e de las Figs. 2-4) es debida, exc!nsi\'"mente, a la J'('dnccicín de 1"
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diferencia de poblaciones por la satnracit'lIl pro\'Ocada por el haz de bombeo. Ésta será más
fuerte cuando la frecuencia del bombeo coincida con la del centro de la línea homogénea
"'o. Sin embargo, cuando consideramos el caso inhomogéneo (snperficies c de las Figs. 5-7).
la depresión incoherente de la absorción no es sólo debida a la disminnción de la diferencia
de poblaciones, sino qne ocnrre talllbil;n un "quemado de hueco" (hole burning) l'n la línea
de absorción inhol11ogéllca (al hacer ('ortes en el rspacio de frecuencia a una frrcllcncia
del bombeo constant.e, se observa curvas lorentzianas ron un 1111CCO centrado (lB w¡). Estas
características en la absorción inrolleJ'('llte tamhit.'n se rcflf'jan ('11 las correspondientes
contribuciones incoherentes de los índices de refracción (supt'rfici('s f de las Figs. 2-7) al
obsen'arse hendiduras en los perfiles di:"persi\"os.

El efecto que un incremento de la {'oncrntraci611 química de la :-;olllción ('jf'n'~ sobre la
contribucióll incoherente del cocficicllk de absorción e Índice de refracción (superficies e
y f de las Figs. 8-11), es el de atclIllar la deprrsión central o1>s('rvada a ('oll('pntracioncs
menores. Cuando se aUlllcnta cl ancho dc la líuea inhomogénca esta atenuación se hace
mt'nor (comparar por l'jl'mplo, las superficies c y f de las Figs. 8 y 10). Lo mismo st'
observa al disminuir el tamaño de (,l'lda (comparar las superfi('ies c y f dt' las Figs. 10
y 11).

La causa de la atenuación observada cn la ganancia cohC'rente del coefici('nte de ahsor-
ción de la señal de lllC'zcla de ondas cllnndo se alIlIlenta la COlH'{'ntración de la solución
química o la longit ud de la celda. o se disminuye el ancho inilomogéneo de la línea de
absorci6n, se debe a que esas variaciOIlcs producell una disminución de la iuteusidad del
haz de hombeo al illcrement.nrse pI 1l\'lInero de sistcmas de do." niveles capaces d(~ absor-
berlo. En otras palahra.", con los cambios indicados de estas variahles pasalllos de lIna
condición de saturación (caracterizada por la disminución de la. difprencia de poi>lacionc:-;
y por efcctos de "qllrmado de hucco" CH la contribución incolH'rcntc) a lIna condici6n
absortiva (donde el haz d" boml)('o SI' absorbe y la generación del proceso dl' mezcla
de cuatro ondas decrece sensihlellH'lltt'), 10 que disllIillHYc la plllsacióIl de pohlaciones
en la diferencia de frecllcIlcia de los haccs illcidentt's, factor rcspollsable de la ganancia
coherente determinada. Esta tran~ici61l qne se ohsrrvn nquí d('sde ('1 n;gilll(,ll sat tlrativo
a uno absortivo, ocurre porque emplpamos un rampo de bombf'o que tiel1f' lIna potf'ncia
inirial tal que no cumple con la aproximación de amplitud espacial de bombeo constante.

Como consccuencia de las distintas variaciOlH's {,11 las contrihnriones COhCrl'llt('s e inco-
herentes, el coeficiente de absorción y' ('1 índice de refracción para la scüal a la fl'C'cllcllcia
r•.I":3 vcn modificadas sus características ('n el esp:l.cio de frecucncias (snprrficies a y d de
las Figs. 2-11). Así se obser"a que el aumento de la longitud óptica. de la concl'ntración
de la solución química y la disminllción del ancho de la línea inliomogéIH'a. produce una
atelluación de la profundidad de la d"prpsi6n coherent.e, la que se n~acent.uada ('11 la zona
de resonancia de ambos haces.

Cuando se aumenta fuertenlt'nte la intensidad del haz de hombeo inicial. los dectos de
la propagación y de la concentraci<Í1I <1f'la solucicíll química ~P li;l('pn insignificantps. y las
superficies de absorción y dispersión no vcn modificadas sus caractcrísticas al modificar
ambas variables. En cste caso la aproximación de bombco COBstant.e ('s v;i1ida y por
tanto dSjdz = O. Bajo estas condiciones el régimen ('s fucrtcmPlltc satnrativo y OCUlTen
resonancias a la frecuencia de nahi gPIH'rnlizada o1>t('¡Ii('ndosc los llamados \\P:-iIH'ctrosde
),10110\\'''. que han sido ampliamente tratados {32,33].
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4. CONCLUSIONES

En el presente artículo hemos mostrado que las oscilaciones de población a la frecuencia de
desintonizamiento bombeo-prueba, responsables de la aparición de los pozos de ganancia
coherente, son notablemente influenciarlas por los efectos de propagación de los campos, la
concentración química del material activo y la magnitud riel ensanchamiento inhomogéneo
de la línea de absorción espectral. Estos cambios inciden igualmente en las características
de las respuestas absortivas y dispersivas de la señal de mezcla rle cuatro ondas resonantes
no-degeneradas analizadas en este trabajo. El hecho de haber prescindido de la aproxi-
mación de la amplitud espacial constante para el ha" de bombeo, ha sido muy importante
para encontrar este comportamiento variable riel coeficiente de absorción y del índice de
refracción de la señal no-lineal estudiada.
La manera de estudiar la topología de las propi('(lades absorti\'as y disper,i\'as de esta

señal no-lineal en el espacio de frecuencias sujetas a las paramctrizaciollcs indicadas ('Il
cada caso, permite abordar el efecto conjullto de las distintas yariables de manera más
general, que los cortes de superficies bidimensionales tra<iicionahn('lltc presentados.
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