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INTRODUCCION

El estudio de la interaccidn de radiacidén electromagnética

laser de intensidades medias y altas con sistemas cudticos (dtomos,
moleculas, iones) ha dado 1lugar a un conjunto de estudios,
relativamente nuevos en la fisica, englobados en el c<concepto
general de espectroscopia laser no-lineal. El estudio experimental
de estos procesos Ssélo ha podido llevarse a cabo con el desarrollo
de fuentes laser con propiedades muy
variar la longitud de onda
amplios del espectro
de gran coherencia

relativamente reciente
particulares como las que
con gran precisidn en intervalos
electromagnético, de generar pulsos de 1luz
espacial en intervalos de tiempo muy cortos y de obtener haces de
Con el uso de estas fuentes se ha podido hacer
y fendmenos en sistemas
tales como

permiten

gran intensidad.
evidente wuna gran variedad de efectos
se habian estudiado experimentalmente,

atdémicos gue no
la jonizacion Por tunelaje, la

la fluorescencia inducida,
generacion de armdénicos y los procesos de ionizacién multifotdénica

[i-13.

Este trabajo estd dedicado al estudio de uno de uno de los

conocido como Ionizacidén
como se detallara en
en el cual un

mencionados .

procesos arriba
gue es agque€l,

Multifoténica Resonante (IMR)
la parte correspondiente a los conceptos bdsicos,
sistema atémico es excitado a un nivel particular por la absorcidén

de un ntimero (N) de fotones e ionizado a partir de éste estado

excitado por la absorcién de otro niumero (M) de fotones cuando el
sistema ‘interactia con un campo radiante muy intenso.Este campo lo
proporciona un sistema compuesto por un laser NdA:YAG en linea con
un oscilador paramétrico conocido como MOPO ( por sus siglas en
Inglés) .Otros objetivos importantes gue se busca cumplir en este

I.1



trabajo son los siguientes: describir el arreglo experimental gue

se disefié y construyd para identificar por medio de la IMR algunos

estados excitados del gas Xendn y mostrar los principios fisicos

bajo los cuales opera el sistema de radiacidn gque se utilizd para

estos estudios, en particular del oscilador paramétrico.

A fin de presentar en un orden légico las caracteristicas,
basicos asociados al fendmeno de ionizacion
inicia este trabajo (capitulo I) con la

fundamentos de la interaccidn entre el

ideas y conceptos
multifoténica resonante, se
explicacién general de los
campo electromagnético y un sistema atdmico:se hace el plantemiento
del problema formal desde el punto de vista de la mecdanica cudntica
y se presenta descripciodn general de los distintos modelos tedricos
gque se han propuesto para resolver tal problema.En particular se
el formalismo del operador de

describe un método basado en
aparte de presentar de

evolucidén. Se pretende que este capitulo,
manera global las ideas bdsicas del fendmeno,proporcione también
bibliograficas y conceptos gue sirvan

las suficientes referencias
y mas profundos en la

de punto de partida para estudios ulteriores
teoria. Los problemas gque plantea la interaccion de campos
intensos con sistemas atdmicos ¢ moleculares e€s un tema abierto de
investigacion por lo gque incluso el desarrollo formal de uno solo
de los esguemas de solucion de entre la gran variedad de los gue se
han propuesto iria mas alld de los objetivos de esta tesis. Sin
embargo la presentacidén de un panorama general de la teoria gue se
usa para explicar estos fendmenos y un conjunto de referencias
bibliograficas extenso y representativo son muy valiosos, sobre
todo en esta etapa inicial del desarrollo de la técnica, por lo que

se han inclufdo en este capitulo.

El capitulo II presenta las distintas componentes del arreglo
experimental que se disefnd y construyd para cobservar la ionizacidn
multifotdénica Y que consiste en una fuente de radiacidén
sintonizable (MOPO) Yy de un espectrémetro de masas dotado de un

I.2z



novedoso sistema de deteccidén . Se describen también la sincronia
Yy la relaciédn entre las distintas partes constituyentes del
espectrémetro asi como la técnica en la Que basa su operacién,
denominada de tiempo de vuelo, y gque permite distinguir 1la
relacioén carga—masa de los iones formados por absorcidén
multifotdénica en funcidén del tiempo de vuelo de éstos.

En el capitulo III se presentan las primeras pruebas de

ionizacién multifotdénica resonante en Xenén gue se han obtenido
descrito. Se mnuestran 1los

utilizando el sistema experimental
a partir

primeros espectros de tiempo de vuelo que se obtuvieron y,
se presentan espectros de sefial de iones en funcién de la
Se discute la identificion los niveles
los cuales ocurre la ionizacidn

de ellos,
longitud de onda de la luz.
de excitacidn a partir de
multifoténica en ese gas y se hace una discusién de la nomenclatura

usada para identificar esos niveles de energifa, asi como de la

relacién entre la paridad de las funciones de estado asociadas a
tales niveles Y las reglas de seleccidn para transiciones

multifotdnicas.

Finalmente,
las ecuaciones de Maxwell en un medio no lineal y su relacién con
se discuten las condiciones

en el apéndice A se presenta un breve estudio de

el proceso de oscilacién paramétrica;
minimas en potencia gque debe satisfacer el lédser de bombeo para
producir el fendmeno de’conversién no lineal y se obtiene una
expresién para la variacidén de la frecuencia en funcidén del angulo

de orientacion del cristal respecto al campo. La razdén de incluir
siendo el MOPO un elemento

y tan importante en
resulta conveniente

este apéndice obedece al hecho de que,
tan novedoso en cuanto a su funcionamiento ,
cuanto a su uso en el arreglo experimental,
tener un conocimiento ma&s profundo del principio fisico en el gque

basa su funcionamiento.

Referencias
[i.23 Levenson M.D.,
Academic Press, London (1988).

Kano S.,Nonlinear Laser Spectroscopy,

I.3



CAPITULO I

CONCEPTOS TEORICOS Y MODELOS BASICOS DE LA IONIZACION
MULTIFOTONICA RESONANTE (IMR)

1. Introduccidén

En éste capitulo se presentan algunos conceptos bdsicos de la
teoria de interaccion de campos electromagnéticos con sistemas

atémicos iniciando con la descripcion,desde un enfoqgue
fenomenoldgico, de procesos gue involucran un fotdn (campo
electromagnético pequerio) ; para describir después los que

involucran varios fotones. El propdsito de presentar ambos procesos

Y no sé6lo el multifotdnico es el de

poner en relieve las
caracteristicas de 1los

fendmenos multifotdnicos teniendo cono

referencia las de los que invelucran un solo fotédn. En las

secciones posteriores de este capitulo se hace el planteamiento
formal de éstos problemas asi como las predicciones que se
obtienen para la probabilidad de transicién entre dos niveles
atémicos a partir de distintos modelos y aproximaciones. Para las
transiciones con un fotdn se discute la teoria tradicional de
perturbaciones dependiente del tiempo, y para el caso multifotdnico
se presentan algunos conceptos bidsicos, la forma especifica de
algunos operadores y algunos modelos avanzados. En particular se
describe el método de Bebb y Gold [1.1] , basado en una expresiodn
integral para el operador de evolucién. También se describen,
aungue de manera muy general dos modelos muy usados en la teoria de

interacciones de dtomos y campo: El1 método de resolventes y el

1




modelo de Bloch-Feynan.

2. Procesos con un fotdn
Entre las primeras predicciones verificables de la teoria
sobresale la hecha por Niels Bohr referente a la
energia gue emite un sistema atdémico cuando ocurre una transicion
|2) y gque se expresa por medio de la

cudntica antigua,
de un estado |2)a un estado
(i.1)

conocida relacidn
E;, — E; = hvan
En donde v, es la frecuencia del fotdén gue se emite en 1la
transicion y h es la constante de Planck.
Reciprocamente, si un sistema se encuentra en el estado |1 y
probabitidad de almmh‘m/ e E:,,
iy :
H -
| A E.
i Aw = we g H
! ¢
] hv > ],
/ ;
; H
- RS | E
- N ; oy =
0 o =1
I.la probabilidad de Fig I.lb Representacién de la
1 al en transicidén del estado 1 al 2 por
un fotén
2

Fig
trasicién del estado
funcién da la frecuencia



se le hace interactuar con una onda electromagnética de frecuencia
Vi existe una probabilidad alta de que el sistema atdémico sufra
una transicidon y ocupe el estado E, . Con el desarrollo ulterior de
la mecdnica cuantica, estos resultados semiempiricos encontraron
fundamento en el formalismo de Schréedinger basado en el
desarrollo temporal de funciones de onda,y en el de Heinsenberg,
basado en la evolucicon de operadores asociados a observables
fisicas.

Con estos formalismos, ademas de predecir el cardacter discreto
de los niveles de energia de los sistemas atdmicos ¢ moleculares,
se puede estimar la probababilidad P, de que un sistema que se
encuentra inicialmente en un estado (1) cambie al estado [2)
durante ¢ después de interactuar con el campo electromagnético,
basados la teoria de perturbaciones dependiente del tiempo. En
la figura I.la e I.1b se nmuestra la dependencia en frecuencia para
transiciones de un solo fotdn y la representacidn grafica de 1la
excitacion entre dos niveles de un sistema atdmico.

Conviene hacer agui la aclaracion (ec. 1.10}, gue la
dependencia de la probabilidad de transicién en funcion de 1la
frecuencia del campo que se ilustraa en la grdafica (I.l1a), es
vdlida siempre que la intensidad del campo Que perturba al sistema
atomico sea despreciable respecto a los campos internos del atomo.

Para campos no muy intensos se puede ver gue la absorcidén es
méxima cuando la energia del fotén es igual a la energia gue sSepara
los dos niveles. La probabilidad de absorcidn para frecuencias

distintas de la de resonancia es despreciable comparada a la
probabilidad de la transicion a la frecuencia de resonancia . En el
caso gque la energia del fotdn sea mayor o igual gue el potencial de
ionizacién (P.1I.) del atomo existe una alta probabilidad de gue el
&tomo se ionice, es decir, que alcance un estado en el continuo. La
ionizacidén no ocurre si se tiene un haz de baja intensidad y si la
frecuencia del fotdén es menor gque el P.I. Se verd en la seccidn
siguiente que la situacidn puede cambiar si la intensidad del haz

3



es suficientemente grande pues, por la absorcidn de varios fotones,
se puede lograr la ionizacion aungue la energia individual de cada
fotdén no sea suficiente .

3. Ionizacidén multifotdénica no resonante

Con el uso de fuentes laser se pueden alcanzar intensidades
tan altas gque la aproximacidén de campo electromagnético poco
intenso vya no es valida y la dependencia de la probabilidad de
excitacidén o de ionizacidén, en su caso, pueden comportarse de
manera distinta , dando lugar a fendmenos gque no se pueden explicar
con esta aproximacién. Un ejemplo dramatico de lo anterior {1.2])

puede observarse cuando un pulso de laser Nd:YAG con salida de 10°®
w/cm® de intensidad y que emite fotones con frecuencia de 1064 nm
se enfoca en el aire. Una 1luz azulada, acompanada de un fuerte
ruido se observa de inmediato en el punto de enfogue, mientras se
emite radiacidén ultravioleta y de rayos x Y el aire circundante
se ioniza. La energia individual de cada foton a la salida del YAG
es de alrederdor de 1.1 ev, mientras gue el potencial de ionizacion
del oxigeno ¥y nitrégeno meleculares es de 12.5 y 15.5 eV
respectivamente. La energia individual de cada fotdn que sale del
YAG es bastante menor gque la energia necesaria para ionizar a
cualgquiera de las dos especies que

componen al aire de donde se puede
inferir,entonces,gue para gue este tipo ” .
de efectos ocurran, los atomos Yy l:‘n
moléculas del aire tienen que absorber A :
varios fotones.La figura (I.2) ilustra L E:
este proceso, conocido como absorcidn Nhuv H
multifotdénica no resonante. oA A
|

Aunque es claro gue el proceso de El

ionizacion que ocurre al enfocar el

laser Nd:YAG en el aire se debe a 1la 19- I.2 Fepresentacion grafica
proceso e ionizacién

de
absorcidn de varios fotones, la multifocén:.ca No-Resonante
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descripcidn mecanico—-cuantica del procesc de absorcidn miltiple de
muy elaboradas, algunas de las

fotones requiere de técnicas
posteriores de este mismo

cuales se describen en secciones
El hecho de que las transiciones multifotdnicas no se

capitulo.
con fuentes de luz poco

puedan observar en condiciones normales,
intensas, se debe gue la probabilidad de que estos procesos ocurran
comparada con la probabilidad para transiciones de un sdélo fotdn,
para poder observarlas, es necesario

es muy pegquena por lo que,
w/cm? para el

usar fuentes de luz muy intensas( del orden de 10

visible). Algunos aspectos importantes de la ionizacion
multifotonica no resonante se pueden encontrar en la referencia
[2.3]

a. Ionizacién Multifotdénica Resonante

Existe un caso de ionizacidén multifotdnica en que las transiciones
en el proceso de absorcidn, la
un

De

esta manera el de
decaimiento largo(10™™ s) comparado con el tiempo caracteristico de

A partir de eéste estado y si se siguen
entonces existe la probabilidad de gque el
el atonmo sdlo

son mds probables y ocurre cuando,
energia de los fotones que interactiuan con el sistema atdmico es
divisor entero de la energia de algun nivel permitido del dtomo.
dAtomo alcanza un estado estable con tiempo

absorcién(10"'® s).

absorbiendo fotones,
dtomo se ionice, pues para alcanzar el continuo ,
tiene gue absorber un numero comparativametne pequeino de fotones a
Cuando el ajuste en la frecuencia de

partir del estado excitado.
se

los fotones respecto a la energia entre dos niveles ocurre,
habla de Xonizacidén Multifotdnica Resocnante (IMR). La figura (I.3)

representa grdficamente este proceso . Aungue la probabilidad para
transiciones multifoténicas resonantes es mayor gue para el caso no
resonate, es necesario aun usar potencias elevadas (10° W/cm’) en
el haz de fotones.Lo anterior establece dos condiciones para la
alta potencia y que, ademnds,

: gue proporcione
con suficiente

fuente de luz :
permita wvariar la longitud de onda de 1la luz
precisién. Se verd en capitulos posteriores gue el sistema YAG-

s



MOPO satisface ampliamente esos requerimientos.

Las transiciones en que intervienen varios fotones fueron
predichas por primera vez por Maria Gdppert-Mayer en 1931, en su
tesis doctoral, en Gottingen.

Una de sus predicciones fue el decaimiento espontdneoc en dos
fotones del estado excitado metaestable 2S,,, del hidrdgeno con una
tasa de decaimiento que, aunque pequena, era mayor a cualqguier otro

mecanismo de decaimiento para

esa trancisién, prohibida por
1l a paridad de las Lod E
eigenfunciones para la n

transicién de 1 fotdédn ,pero Mhv o~

permitida para agquellas que
involucraran 2 fotones. Este
tipo de decaimiento se observs NhU
posteriormente en el nudcleo de La W aWad
nebulosas gaseosas a millones ;

de afnos luz de distancia de - El
nuestro planeta.

L R et B
v
3

Fig. 1.3 Represantacion grafica del

proceso de Ionizacidn Multifotdnica
La primera observaciéon de Resonante

una transicién multifotonica inducida en la Tierra, fue hecha de
manera accidental en 1950 por Hughes Yy Grabner, guienes ,al
excitar moléculas de Fluoruro de Rubidio por medio de
radiofrecuencia,encontraron transiciones inesperadas con la mitad
de la energia de fotén que podria causar tal tipo de
excitaciones. Rabi, fisico tedrico cuyas contribucicones habian
permitido entender los fendmenos de resonancia paramagnética
electrénica, sSugiridé gue se trataba de un proceso de absorcidn de
dos fotones, aseveracidn gue encontrdé sustento posteriormente con
un gran conjunto de experimentos y medidas hechas para verificar
sus predicciones.

Posteriormente se observéd gue, cuando la energia de uno de los
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fotones era igual a la de un estado excitado del atomo, entonces el
proceso de ionizaciodn con dos fotones se veia altamente favorecido.
A este tipo de procesos se les denomino “resonantes". En todas

estas observaciones se utilizo la unica fuente de radiacion intensa
la de campos de radiofrecuencia. Tan pronto
estuvo disponible se han observado
sino 4 , 8 o mds fotones son

de gue se disponia:
como la radiacidén laser
transiciones en las no sdlo dos,

absorbidos se han observado.Como se verd en las conclusiones al
final del capitulo 3 de este trabajo, en la ionizacidén del Xe en

las frecuencias elegidas se absorbieron 5 fotones.

5. Teoria tradicional de perturbaciones

Considérese un sistema atomico representado por su Hamiltoniano

H, , independiente del tiempo, con eigenvalores E, y eigenvectores

{®.Ytales gue satisfacen la ecuacidn

(1.1)

5i al tiempo t=o se aplica una perturbacién V(t) gque se puede

denotar como AW(t), el Hamiltoniano del sistema perturbado sers

entonces:

H( L) =H, +\W(T) (1.2)

Si se supone gue A es un pardmetre real mucho menor gque 1
entonces el problema esta definido: determinar la funcidén de estado
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del nuevo Hamiltoniano H(t) y usar los postulados de la mecdanica
cudntica para obtener el valor de las distintas cantidades medibles
del sistema, como la probabilidad de transicidén para dos niveles
del &atomo, que son las que interesan de manera particular en éste
trabajo-

Es decir, gque es necesario determinar el vector de estado
|¥(t)) que satisfaga la ecuacion de Schrédinger dependiente del

tiempo:

- B ,
L (T, E))= [ AW E) VW (T, £)) (1.3)

Si la perturbacion se activa al tiempo t=0, y antes de este tiempo

el sistema se encuentra en algan estado especifico e
entonces,en el caso gque se desee conocer la probabilidad de
transicién del estado [¢,) a otro estado particular |¢.),se tiene

gque evaluar el producto interior siguiente:

P=Ylodue)]?
(1.4)

Dado gque las eigenfunciones |[&.) constituyen una base, el

vector de estado |y(t)) se puede desarrollar de la siguiente

forma:

Wwee)?=3 c,( ) |o, (1.5)

Sustituyendo las expresiones anteriores en la ecuacidén (1.3) ¥y
proyectando ambos lados de dicha ecuacidén sobre el estado |[¢,), se
obtiene el siguiente conjunto de ecuaciones diferenciales acopladas
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de primer orden:
- -
Th s Cal €) =E,Cn( €) 1 30, AWk £) €4( ) ( 1.6)

La solucidn de este tipo de ecuaciones se trata en la mayor parte
por lo que aqui sodlo

de libros de mecanica cudntica (1.4]1 ,[1.5]) ,
primeros

se describira brevemente el mnetodo y la solucidén a

oérdenes.

Los coeficientes C,(t) se obtienen a partir de un desarrcllo

en series de potencias de »
Y de un proceso de iteracion de
obtener el coeficiente ¢, de orden n,
de orden (n—-1). Una vez gue se ha hecho esto ,
considerando la solucion a orden 2, la expresidén para la
probabilidad de transicion estd dada de la siguiente manera:

rhaciendo uso del coeficiente C,(t=0)
soluciones, es decir, gue para
se usan los coeficientes o,
se puede probar que,

P et v (e ae)?

2
B (1.7)

es la frecuencia de Bohr, dada por (2wr/h) (E; — E,) ¥ Va,

donde we;
en términos de 1los

es el elemento de matriz del operador V(t)
eigenvectores del estado final e inicial:

Ve =@V E) [P (1-8)

Si se considera ahora gue la perturbacidén tiene la forma V(t) = V

cos(wt) donde V es una observable independiente del tiempo, como

-]




por ejemplo, el potencial vectorial de un haz monocromatico de luz;
entonces se puede probar gue la probabilidad de transicidn toma la

forma siguiente:

e w) e
L apy @) (1.9)

T

| Vs

Py Crw) = ==
hal ‘ an? Wy

Antes de iniciar la discusion del sentido fisico de la expresion
algunos comentarios respecto a las
En primer lugar,
el hamiltoniano
,entonces

(1.9}, conviene hacer
se hacen para llegar a ella.

aproximaciones gue
que

dado que se ha pedido explicitamente
perturbativo sea muy pequeno comparado con el del dtomo
escritas se reduce a

la wvalidez de las expresiones arriba
interacciones de dtomos con campos deébiles. En segundo lugar, la
iteracién gue se hace para obtener los coeficientes en drdenes
superiores a partir de los coeficientes de ordenes menores limita
la validez de las expresiones (1.7) Y (1.9) a tiempos de
interaccion cortos del campo con el sistema atdmico, pues si se
Quisiera considerar que pasa a tiempos mayores tendriamos que hacer
un desarrollo a Jdrdenes superiores .Finalmente, la obtencidén de
estos coeficientes esta basada en el supuesto de que la funcidn de
estado final se puede expresar en términos de la base [¢,), lo gue
las eigenfunciones asi como los
no perturbado siguen siendo las

agui aclarar gque ésta

tdcitamente implica gue
eigenvalores del hamiltoniano
mismas durante la interaccidén. cConviene
ultima suposiciodn no es vdlida cuando el campo alcanza intensidades
muy altas, pues se ha observado que existen efectos de
ensanchamiento y corrimiento en la energia de las lineas atdmicas,

En la referencia [1.6] se
de algunos de éstos efectos

referirse al capitulo 2 de

conocido como efecto Stark dindmico.
puede encontrar una discusidén general
Para discusiones mds especializadas

(1.4 y a (1-7] .
La expresién (1.9) estd compuesta por la suma del cuadrado del
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moédulo de dos términos complejos y €l segundo sumando Se hace muy
grande cuando la frecuencia de la onda perturbativa es cercana a la
frecuencia de Bohr. En vista de lo anterior la expresidén (1.9) se
puede simplificar hasta obtener:

|Viel? | 2sin(w,e t/2)
p, =1l £3 12

2 T
h Wepmw (1.10)

La expresidén (1.10) es justo la gue se representa esguematicamente
en la fig. (I.la) de la introduccidén de este capitulo y refleja,
como se menciond gue la probabilidad mas alta de transicion entre
dos niveles ocurre cuando la frecuencia del foton gue perturba es
igual o cercana a la frecuencia de Bohr entre los dos niveles. Este
cédlculo refleja el fendmeno de absorcién resonante con 1 foton.
Como se verda mas adelante, existen absorciones résonantes { aunque
mucho menos preobables que la anterior) de varios fotones y esao
constituye el fendmeno de absorcion multifotdnica resonante. Uno de
los objetivos mds importantes del presente trabajo consiste en
observar de manera experimental el proceso de absorcidn
multifotdnica resonante gue conduce a la ionizacidén de la especie

bajo estudio.

Finalmente . respecto al desarrollo gue conduce a la
expresién (1.10) la forma explicita del Hamiltoniano y del campo
dependen de los problemas particulares gue se quieran atacar. Para
tratamientos mds detallados es necesario representar de forma
especifica los operadores. En la referencia [1.8] se presenta una
revisién exhaustiva de la deduccién de la forma de operadores
especificos. En secciones posteriores se tendra la oportunidad de
presentar la forma explicita de los operadores de campo, en el
esgquema de segunda cuantizacion; del dtomo y de la interaccidn
entre ambos ( seccidn 3).
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6. Conceptos bdsicos para la teorfa de campos intensos.

En esta seccidn se presentan algunas definiciones y conceptos que
se utilizan de manera frecuente en la teoria de interacciones. Es
conveniente tener alguna familiaridad con ellos a fin de entender
la notacidn y las ideas que se usan en los distintos modelos de
interaccidén radiacidén materia. Aungue sélo el operador de evolucidn
serd usado de manera explicita en las secciones posteriores se
introducen algunas otras definiciones que aparecen frecuentemente

en tratamientos de este tipo .

6.1 El operador de evolucidén temporal

El operador de evolucidén temporal U(t,t.), usado de manera
comin en la teoria de interaccién para campos intensos, se define
formalmente de la siguiente manera:

fweey)=uce, £,) W £,))? (1.11)

Asi, si se desea conocer la funcidn (W (t)), y si se conoce la
funcidn {w(t,) > para un tiempo inicial t,, entonces, por medio del
operador de evolucidon se puede obtener la funcién de onda para
todos los tiempos. E1l problema consisteen evaluar en forma
explicita este operador o© sus elemtentos de matriz asi como su
dependencia con el tiempo. En la seccidn siguiente se discutira la
técnica de Bebb y Gold gque permite obtener el operador de evolucidn
a partir de una expresion integral y de un esguema de iteraciones
a distintos o6rdenes. Esta seccidén sélo se describirdan algunas
propiedades de este importante operador.

Si se supone gue los eigenestados de el sistema bajo estudio
forman una base ortonormal,entonces se puede expresar cualgulier
estado a partir de ésa base, es decir gue:
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Tt ) W E)=3, aclul( ) (1.12)
donde a, estid dado por:
a; =W ()| UCE, £,) U0 L)) (1.13)

Si se quiere conocer la probabilidad que el sistema pase del

estado [¢,(t.)) al estado |y,(t)) . entonces ésta sera el cuadrado
del coeficiente a, correspondiente:

2=y () [UCE, £,) W0 E,) 2 (1.13a)

Adicionalmente se puede probar [1.9] gue el operador de evolucién
tiene las siguientes propiedades:
a) es unitario :
U u=1 (1.14)
( U* es el conjugado hermitiano)
b) cuando el hamiltoniano H no depende del tiempo, entonces, por

integracidén directa de la ecuaciodn (1.3) la funcidn de estado puede
expresarse de la siguiente manera:

Iw(t))=e»iﬂ(c-c°)/»lw( tc)) {(1.15)

si se compara la cxpresidn anterior con la definicidén del
operador de evolucidn temporal , ecuacidén (1.11), se observa gue,
para hamiltonianos independientes del tiempo, el operador de

i3



evolucién tiene la forma siguiente:

Ue, )= ZH(E £ )/
< (1-16)

c) finalmente, si se sustituye la definicidén del operador de
evolucién en la ecuacidén de Schrddinger (1.3), se puede ver que

este operador satisface la ecuacidn de operadores:

SU( £, t,)

Zh 5E SH(EYU( L, t,) (1.17)
En la siguiente seccidn, en donde se presenta el método de Bebb y
Gold se utilizara esta tdltima expresidén para obtener una
equivalente en términos de integrales, Y se usara esta

representacién integral para hacer un desarrollo por iteraciones

(seccidén 1.3.1).
6.2 El esquema de interaccidn:

Cuando se plantea el problema de encontrar las funciones de
estado de un sistema con un hamiltoniano de la forma:

H=H_+V (1.18)

(donde H, es una parte no dependiente del tiempo y V es una
perturbacién gque si depende del tiempo)resulta conveniente hacer
algunas transformaciones sobre los operadores y sobre las funciones
de onda del sistema, pues esto se refleja en simplificaciones a la
hora de evaluar el desarrollo en el tiempo de observables. Lo de
hacer estas transformaciones es que el significado fisico de las
expresiones gque se obtienen no es distinto de lo gque se obtiene en
caso de no hacerlas .

En este contexto, el formalismo de Interaccidn, gque es un caso
particular del enfogue de operadores de Heisenberg, estd basado en
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la transformacicén de las funciones de onda Y de los operadores
asociados a observables fisicas de la siguiente manera:

o m(E)=e et B2y £))
(l.19a)

aA~(E) =eiﬂo(c—:‘,)/v.Ae IH Lt )/ (1.19b)

Donde A es una observable del sistema, Ho es el hamiltoniano no
dependiente del tiempo y |W(t)) es la funcion de estado Jgue
satisface (1.3). Es sencillo probar ( capitulo 2 ref. [1.9] ), a
partir de estas definiciones que el valor esperado de las
observables transformadas ( A') es igual que el correspondiente a
los operadores no transformados gque se usan en el esguema de
Schrédinger (A), es decir:

ar=W (1.19¢c)

Dado que los valores esperados de un operador son los que contienen
la informacidén fisica del sistema ' pues corresponden a las
variables medibles experimentalmente, entonces el uso del esguema
de interaccién es totalmente equivalente al de Schrdédinger.

6.3 Forma explicita de algunos operadores.

A continuacidn se presenta la forma de algunos operadores
usados de manera frecuente en la teoria de interacciones de atomos

con campo electromagnético:
El hamiltoniano para el electron de un dtomo gue interactia

con un campo se puede escribir de la siguiente manera {1.19] :
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H=H v H +Hy (1.20)

Donde H. es el hamiltoniano de un electron ligado al sistema
atomico, H, el del campo y H, el gue corresponde a la enteraccidén
entre el campe Y el &dtomo. La forma de estos operadores es la
siguiente :

Ve (1.20a)

(con m la masa del electrén , p* el cuadrado del operador de
momentum y V(r)

el potencial de ligadura del electrdn).

H,, en el formalismo de la segunda cuantizacion se puede
expresar de la siguiente manera:

H, = - PP WA
=3 e (1.20D)

En donde a' es el operador de creacidn, que surge naturalmente de
la teorfa del oscilador armédnico cuantico, y a es el operador de
aniquilaciéon. En la referencia [1.8] capitulo IV se presenta una
deduccidén cuidadosa y argumentada de la forma en gque se obtiene
esta parte del hamiltoniano. A grandes rasgos,el procesco de pasar
de un hamiltoniano clasico a uno cuantizado se lleva a cabo de la
siguiente manera H si Se expresa  un campo electromagnético
cualquiera en términos de modos normales del campo en una cavidad,
las ecuaciones dindmicas para los potenciales vectoriales de los
modos de oscilacién son semejantes a las del oscilador arménico
cuantico, por lo gque el uso de los operadores de ascenso y descenso
surge de manera natural en la teoria de campo cuantizado

como se
introducen

en la teoria del oscilador cudntico.

Existen enfogues alternativos para cuantizar el hamiltoniano
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del campo. En la referencia [1.10) se presenta uno, basado en la
transformacidén a coordenadas normales en el espacio de Fourier de
los potenciales vectoriales del campo, se muestra de igual manera
gue la ecuacidén dinamica gue obedecen es , nuevamente la del
oscilador arménico. Todos los conceptos que agui se presentan son
desarrollados de manera mas amplia en {1.11].

Finalmente, el hamiltoniano de interaccidén H;,gque es el gque
liga al campo y al sistema atomico esta expresado por:

Hy=—-ebk(r, t).r (1.20c)

donde e es la carga del electron, E es el operador de campo
eléctrico y r es la posicién del electron respecto al nucleo del
atomo.

7. Algunos modelos interacciones de intensidad alta.

Ya que se han presentado algunos conceptos basicos y ahora se
pueden usar con libertad en la descripcidn de los moedelos gue se
han empleado para estudiar las propiedades de los fenémenos
multifotdénicos , algunos de los cuales se muestran a continuacdn.

7.1 El Método de Bebb y Gold [1.1]

El objetivo de presentar algunos modelos tedéricos en esta
seccidén consiste en obtener una idea de las caracteristicas que
distinguen los procesos nmnultifoténicos de otros procesos . El
resultado mds significativo gue se obtiene de esta teoria es que,
para frecuencias que son divisores enteros de alguna frecuencia de
transicién del sistema, la probabilidad de transicién crece
notablemente. El1 método se basa en el desarrollo en series a
distintos o6rdenes del operador de evolucién temporal gue se
presentd en la seccidén 1.2.1. Partiendo de una expresioén integral
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de la ecuacién de Schrébedinger,y por medio de iteraciones hechas
sobre esta expresién se obtienen los desarrollos a orden N del

operador . La suposicidon mas importante de esta aproxXximacion es el
afirmar que la razon de transicion por un numero N de fotones se

puede evaluar a partir de los elementos de matriz de el término n—
esimo del desarrollo del operador de evolucion U(t,t,)-

Una vez gque se ha postulado lo anterior, se puede proceder a la

de las ideas generales del método de Bebb y Gold con

descripcion
notacién no lo indique

la aclaracion de que v aungue la
explicitamente, los operadores estdn transformados al esquema de

interaccién que se presentd en la seccidén pasada.

Si se considera la forma integral equivalente a la expresion
(1.17) para la evolucidn del operador U(t,t,) se tiene:

e, t,) <1+ (In) ‘./LCH'( eyu(e’, t)de’ (1.21)

La ventaja de usar la notacidn integral de la ecuacidn (1.17})
consiste en gue la expresicon (1.21) puede iterarse dentro de si
dando lugar a desarrollos en series de el operador U(t,t.)

misma,
,Segun el numero de drdenes gue se consideren

a distintos 6rdenes y
U(t,to) serd obtenida con mayor precisidn.

De la definicién del operador de evolucidén se puede ver de
= 1. si se usa esta forma de U ( que

manera directa que U(t.,t,) =
se tendrd entonces, a

podemos denominar " de orden cero®") en 1.2,

orden 1, la siguiente expresidn:

. - 12
U, t,) =1+(1h) 1fc H(E ) de, (1.22a)
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si se vuelve a iterar la solucidén (1.22) en (1.21)se obtiene la
expresién de U a orden 2 :

UCe, ey =14 (any 2 SH(E) dE 1 (DN Zf:dtlf:'a’tzfl( £,) H(t;)

€,
(1.22b)

y asi sucesivamente, de tal suerte que el operador de evolucidn se
Puede expresar de manera general, en la forma siguiente:

UCL, t,) =0 (t, t ) +UD(E, )+ U (E, 2,) - .,

(1L.22c)
Entonces,partiendo de la premisa en la gque se basa el método, para
obtener las razones de transicidn entre dos estados para procesos
multifoténicos de orden N, se tienen que evaluar matrices del tipo:

PP AUt (E, £, |2 (r.22e)

Dado que las expresiones para obtener los elementos del tipo
de (1.22¢c) se vuelven muy largas y , €n ocasiones complicadas,se ha
evitado en lo posible escribirlas de manera explicita, por lo gque
se refiere al lector interesado al articulo original ([1.1] .
Después de un desarrollo relativamente largo . y de algunas
aproximaciones se obtiene finalmente gque la probabilidad de
transicién toma la forma siguiente:

Pfi= (2rraFw )| K k.

.
h(2m)y? (1-23)

Donde F es el flujo de luz ( intensidad del haz), k el numero de
onda, m la masa del electrdn, a la constante de estructura fina
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i

(e?/he) ¥y K, un elemento de matriz, dado por:

(r.23a)

donde w’ es una frecuencia promedio que representa estados de
transicion en el sistema,

W es la frecuencia del campo
perturbativo,

n se refiere al numero de
absorber apra alcanzar un estado
involucra a

fotones que se pueden
excitado y el término gue
v se anade por razones gue se explican adelante.

En el articulo original de Bebb y Gold [1.1] se describe con mas

detalle la forma de los elementos de matriz del tipo (1.22¢) y las

suposiciones que se usan para simplificarlos.

Se hacen calculos
especificos a partir de

las expresiones obtenidas para
probabilidades de transicidén en dtomos hidrogenoides y se discute
la generalizacion de los cadlculos obtenidos a sistemas atédmicos mas
conplicados, entre ellos, los gases nobles. Entre las suposiciones
que se hacen en la obtencidén de los elementos de matriz,

se supone
que los campos que se

aplican tienen frecuencias con valores
cercanes a multiplos enteros de algunos niveles del &tomo. Este

enfogque, denomninado " cuasi resonante', se usa frecuentemente en lia

teoria de interacciones debido a gue simplifica cdlculos que, de

otra manera serian muy complicados.En principio la técnica de Bebb
y Gold no considera los casos de resonancia

"exacta" lo cual es
una limitacion seria

pues para frecuencias de resonancia
expresiones para la probabilidad se indeterminan.
anterior, Bebb et Al.

las
Para evitar lo
introducen de manera fenomenoldgica, Yy
siguiendo la aproximacidén de Weisskopf y Wigner [(1.12],
de amortiguamiento iv/2,
excitado vy

un término
relacionado con el decaimiento del nivel
., de esta manera un tanto artificial se evita gue los
denominadores de la matriz K,

se hagan cero. Con lo anterior las
expresiones obtenidas

proporcionan una idea aceptable del
comportamiento de la probabilidad de transicién en funcidén de la
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frecuencia como se muestra en el parrafoe que sigue.

Para concluir esta seccién se muestra en la grdfica 1.1 el

comportamiento tipico de la probabilidad de trancision en funcién
de la frecuencia gue se obtiene a partir de los calculos de Bebb y
El comportamiento que aqui se muestra es el que caracteriza

Gold.
Las frecuencias para las

a los procesos multifotoénicos resonantes.
gue el denominador de la expresidén (1.23a ) son un minimo ( y por
lo tanto la probabilidad es maxima) corresponden a divisores
de niveles de energia en el atomo. Los

enteros (con divisor N)
» <con

niveles de energia del sistema atdmico se etiquetan como E,;

i= 1,2 .. etc.

Es importante hacer notar aqui gue del comportamiento anterior
se sugiere una técnica muy directa para identificar estados
excitados: Si se toma un registro de la tasa de absorcién o de

ionizacién de un sistema atdmico en funcidn de la frecuencia del

campo electromagnético gque lo perturba, entonces, identificando las

E3

Probabilidad de transicién

(HEHN

Energia de los fotones

Figura 1.1 Variacién de la probabilidad <de absorcién de N fotones en
funcién de la frecuencia. Los picos corresponden a distintos niveles dal

sistema, etigquetados por E;
21




las cuales la sehal de ionizacion crece, se

frecuencias en
La idea anterior

identifica con eso algun nivel excitado del atomo.
la base de la técnica experimental gue se usa en el
Yy gue se discutirad con mayor amplitud en el
evidente gue 1la

es justamente
presente trabajo,
capitulo siguente, en la
técnica depende fuertemente de la capacidad que se tenga para poder
variar con precision la longitud de onda de la luz que proporciona
Y es por lo mismo gue el oscilador paramétrico

parte instrumental . Es

la fuente radiante,
que se usa es de gran importancia en el arreglo experimental.

7.2 Otros Métodos
Adicionalmente al meétodo de Bebhb y Gold, que se presenta en la

seccidén anterior y gue permite conocer el comportamiento general
gque siguen los procesos multifotodnicos, existen otros métodeos y

enfoques. A continuacioén se describen de manera muy general algunos
de ellos y se anexa la bibliografia en gque se puede profundizar

sobre ellos.

a. El método de Resclventes

El meétodo llamado de resolventes fue inicialmente propuesto
por Goldberg [1.13], y hace uso de en operadores de Green y
series de éstos. El1 método se basa
operador de evolucidén U(t,to) a un nuevo operador G(z)
una variable compleja. El objeto de ésta transformaciodn consiste en
simplificar la evaluacidn de los elementos de matriz, pues para G
Al igual qgue en el métodoe de

en una transformacidén del
donde z es

las matrices no dependen del tiempo.
se hace un desarrollo en series de los operadores y el drden

Bebb,
Se elige el

N de la serie estd asociado a un proceso de n fotones.

representar los operadores y los

esquema de interaccicén para
resultados para los elementos de matriz son muy parecidos a los que
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se obtienen de las técnicas integrales de Bebb y Gold. El aspecto
mdés importante gque se presenta en ésta técnica es gue, por medio de
la introduccidén de dos operadores de proyeccidn ,se puede atacar
de una manera mds sistemdtica el problema de resonancias exactas
que Bebb solo resuelve de manera heuristica.En la referencia [1.14]
se discute con mds amplitud el uso de éste método . La aplicacidn
particular de éste método para sistemas atdmicos especificos se
encuentra en varias referencias, entre las que se puede citar
[1.15] ¥ {1.16] entre otras.

b. Modelo Vectorial de Bloch Feynman

Histéricamente el problema de la resonancia magnetica
electrénica, en el gque se considera la transicidn entre dos estados
en un sistema magnético con espin 1/2 influido por un campo
magnético constante y otro perpendicular rotante, fue de los
primeros problemas de interacciones que encontrdé una explicacion
tedérica satisfactoria. Sin embargo €l interés por este tipo de
fenédmenos va mds alla de la resonancia magnetica misma Yy Qe su
valor histdrico, pues se puede hacer una analogia muy cercana entre
este tipo de sistemas vy un sistema atdmico de dos niveles
(complemento C,, , referencia (1.4]). Este enfoque fue usado por
Feynman y Bloch para resolver problemas en gque un sistema atomico
se puede modelar adecuadamente como si sélo contara con 2 niveles,
Yy se conoce, por esta razdn , como el modelo "Vectorial%, o de
Bloch Feynman. Una explicacidn cuidadosa de éste método se puede
encontrar en el capitulo 2 de la referencia [(1.17].

A grandes rasgos ,la base método es en usar una aproximacion
de la ecuacidn de Liouville {( la llamada aproximacidén de onda
rotante) para simplificar las ecuaciones dindmicas de los elementos
de matriz de operador de densidad del sistema;se define a partir
de lo anterior un conjunto de vectores cuyas componentes estan
relacionadas con éstos elementos de matriz y se estudia el
comportamiento de estos vectores en términos de un seudocampo. La
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validez de el esguema de Bloch Feynman se puede extender a procesos
multifotonicos con la eleccion cuidadosa de operadores adecuados
.Una discusion amplia de lo anterior se encuentra en [1.17) y en

[1.18]-
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CAPITULO ITI

ASPECTO EXPERIMENTAL

1. Introduccidén

En el capitulo anterior se revisaron algunos conceptos

bdsicos y caracteristicas gue distinguen al proceso de ionizaciodn
multifotdénica con respecto a procesos con un totdn, asi como
algunas aproximaciones tedricas gue se han propuesto para describir
Un problema diferente del conceptual, e igual de

dicho fenomeno.
idear y construir un arreglo experimental gque

elaborado, es el de
haga posible observar el proceso multifotdnico .

El contenido de este capitulo estd enfocado a propercionar una
descripcién general del arreglo gque fue disenado y construido a f£in
excitados en muestras gaseosas por fendmeno

de identificar estados
Yy la dependencia en intensidad y

de ionizacidén multifotdnica ,
frecuencia de este proceso. Para este objeto se describe de manera
general el espectrdmetro y €l sistema que se usa para detectar los
iones de la especie bajo estudio (xendn en nuestro caso)
técnica empleada para identificarlos, basada en 1la
de estos iones en una regidén libre. Se
usado para coordinar

. asi

como en la
medida del tiempo de vuelo
presenta, asimismo, el arreglo de sincronia
los distintos elementos del aparato y se hace una descripcioén

general de cada uno de los elementos gue constituyen el

espectrometro.

Un elemento muy notable del arreglo lo constituye el sistema
Y Que consiste en un laser Nd:YAG de alta potencia

YAG:MOPO
(MOPO), cuyo

(1.2%10'"W) gue bombea a un oscilador paramétrico
principio de operacion se describe de manera general en este
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permite variar la longitud de onda de la radiacidn

excitar las muestras con precisidén Y
del oscilador y por lo

capitulo, que
gue se emplea para
facilidad. Por la importancia instrumental
novedoso del principio en que basa la conversidn en frecuencia, se
anexa un apéndice en donde se discuten algunos aspectos de la

fisica inherente a la conversidén paramétrica.

2. TECNICA.

En términos muy generales el experimento consiste en la

interaccién entre un haz de luz proporcionado por 1la fuente

sintonizable , con un haz
proporcionados por una fuente pulsada de haces moleculares
Despudés de la interaccion con la luz se
por medio

de los atomos que se desean estudiar y
con una

rapidez de varios Mach.
extraen los iones producidos en la region de interaccion
paralelas entre las gue se aplica una

de un sistema de placas
en una regién con campo

diferencia de potencial y se hacen "volar"
de alto vacio para evitar gue se

eléctrico cero y en condiciones
con el gas

dispersen o cambien su estado de carga por colisiones
Dado gue la frecuencia gque se usa para

residual durante su viaje.
los casos menor gue

la luz gue interactua con el campo es en todos
el potencial de iocnizacidn o incluso gue cualguier nivel de energia
entonces,en caso de haber ionizacion, ésta puede ser
causada por absorcidén multifotonica. Posteriormente se detecta la
llegada de los iones al final de la region libre usando un arreglo
de placas constituidas por gran conjunto de dinodos continuos

micrométricos(placas microcanal)
a los iones volar en la regidén libre por medio

del dtomo,

Yy, finalmente, se mide el tiempo
gue les tomd de un
sistema ultrarrdpido de adquisicién 1llamado escalador multicanal (5
ademds de contabilizar el arribo de iones en

ns de precisién) gque,
un

funcion del tiempo, permite visualizar el fendmeno en forma de
espectro de tiempo de arribo en el monitor de una P.C . En base al
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tiempo de vuelo de los jiones en la regidén libre se puede medir su
relacidn carga-masa , como se explicard mas adelante.

Es posible identificar la energia del estado excitade a
partir del cual ocurrid la ionizacién con un registro de 1la
corriente de iones producidos en funcidén de la frecuencia empleada
en la fuente,es decir, se compara la frecuencia de los fotones que
se obtienen del oscilador paramétrice con divisores enteros de las
frecuencias de transicion entre el estado base Yy 1los distintos
estados excitados de la muestra : cuando la frecuencia de los
fotones es igual a un divisor entero de lla energia entre dos
niveles del &atomo ©, equivalentemente, cuando la energia de un
numero entero de fotones iguala la energia entre el estado base y
un nivel excitado,se obtiene un maximo en la senal idnica y el
numero de iones producidos crece notablemente. Por otro lado, si la
condicidén de resonancia no se satisface entonces no hay iones , o
los hay en un numerc muy reducido . Con esas condiciones se puede
saber con claridad si la frecuencia gue se emplea para excitar al
sistema esta en resonancia caon este ©o no con algun nivel de
energia del atomo.

La figura 2.1 muestra una representacion esquematica del arreglo
experimental usado. En ella se presentan las partes mas importantes
de el aparato que se mencicnaron al principio: El sistema YAG—-MOPO
. que proporciona los fotones para la interaccidén y gque permite
variar la longitud de onda de éstos; el sistema Sptico, con el cual
se enfoca y manipula la luz proveniente del MOPO; la region de
ionizacion , gue es el lugar donde la fuente de haces supersdnicos
inyecta el gas—-muestra y donde ocurre la interaccidén de los dtomos
con el ldser:el espectrometro de tiempo de vuelo, gque permite
identificar la relacidén carga-masa del dtomo bajo estudio y , por
tltimo, los sistemas de deteccidn y adguisicién ,que funcionan por
medio de una interfaz entre nuestro experimento y una P.C., y que
son los encargados de capturar y almacenar los espectros de tiempo
de vuelo para su estudio ulterior.
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En la figura se representa con un circulo la fuente supersodnica de
haces moleculares, gque en el arreglo fisico real esta localizada
en la parte superior del tubo de vuelo, y perpendicular a &1 .

Algunos detalles de los elementos gue conforman el arreglo
experimental se pueden encontrar en {2.113. por lo gue la
descripcioén que de los elementos del aparato que se hace agui no
es tan extensa.

MISDIDOR DI ENERGEA

COMIULADORA

1ere
10,

DCToREs

MULTICANAT

Taser de Bombeo

Fucnte de Loz entonable
(Orctladur paramctnea )

Nd:YAG

A0

Figura 2.1 Eaquema general del arreglo experimental construido para observar IMR

3. Elementos del espectrémetro.

En las secciones siguientes se hace una descripcidén general
de los elementos mids importantes del espectrdmetro, sus
caracteristicas y sus modos de operacion, asi como de las
referencias bibliogrdficas pertinentes en los casos en gue sean
necesarias.
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3.1 La fuente de haces

La identificacidén de niveles de energia por absorcidén
multifoténica se puede simplificar mucho si se puede asegurar gue
los dtomos estan en el mismo estado antes de interactuar con el
campo , y Qque tal estado comun sea de preferencia el estado
base. Lo anterior es importante debido a gue la identificacidn de
el estado excitado a partir del cual ocurre la ionizacion resonante
es posible siempre y cuando el estado inicial del electrdn que va
a ser promovido al continuo esté definido. Lo anterior plantea el
problema de lograr esta condicidn de manera experimental.
Adicionalmente, existe un problema en la precision con gue se puede
medir el tiempo de vuelo de los iones, si en la muestra de gas
se tiene una distribucidn de velocidades ancha. El origen de este
problema en la precisién reside en el hecho de que, incluso para

particulas idénticas , con la misma razdén carga-masa y creadas en
el mismo lugar, éstas tendrdn tiempos de vuelo distintos si sus
velocidades iniciales son distintas [2.2]. Por todo lo anterior
surge un conjunto de preguntas validas H Les posible

experimentalmente obtener un gas de suficiente densidad y cuyos
dtomos se encuentren mayoritariamente en el estado base?, {como se
puede lograr gque su distribucion de velocidades sea lo méads
angosta posible para fines de precision?, <Jdcdémo se puede tener
suficiente densidad en el chorro de gas sin saturar al sistema de
vacio?.

La respuesta a las preguntas anteriores se encuentra en una
técnica propuesta a principios de los ahos 50°s por Kantowitz y
Grey {2.3]1,[2.43 desarrollada en anos posteriores de manera
experimental : Haciendo uso de una vdlvula electromecdnica de alta
respuesta se deja gue el gas muestra, gue inicialmente se
encuentra en un depdsito conectado a la wvdlvula a presién y
temperatura constantes, se introduzca y expanda adiabdticamente
dentro de la camara de vacio del espectrdémetro hasta alcanzar un
colimador, llamado skimmer, que permite seleccionar y direccionar
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la zona de mayor densidad del gas expandido hacia la regidén donde
(2.31,(2.51,[(2.6}.

con el laser toma lugar {2.1]
por lo gue es

la interaccidn
El skimmer es un colimador cénico muy fragil,
necesario asegurar que la presion del gas del recipiente gque se
conecta a la valvula no exceda 1 atm de presion La vidlvula opera
abriéndose durante un tiempo gue se puede
controlar a voluntad, del orden de 600 us y cerrdandose despues de
este tiempo al ritmo de repeticidén del laser (10 Hz). En 1la
expansion adiabatica, el movimiento aleatorio de las particulas
del gas del contenedor toman una direccidén vertical definida con
componentes transversales despreciables.Lo anterior se refleja en

velocidades sea mnas
la medida del tiempo de
el

de manera pulsada,

que la distribucidn de angosta, con el
consiguiente beneficio para la precision en
vuelo. Por las maltiples colisiones que los atomoss sufren en
proceso de expansioén los estados internos de energia se relajan y

El1 haz gaseoso

los datomos salen mayoritariamente en el estado base.
Dado gue la

Yy se colima con el skimmer.

resultante es muy intenso,
gque los pulsos son muy cortos,

vdalvula trabaja de manera pulsada, ¥y
el sistema de vacio no se ve comprometido (ver siguiente seccidn).

3.2 El sistema de vacio-

La técnica de identificacidén de iones por tiempo de wvuelo
depende criticamente de gue efectivamente la regidn en la gue se
dejan volar los iones sea una regidén libre. Para asegurar esta
condicidén se cuenta con un sistema de ultraalto vacio gue permite
de 107 Torr, cuando la fuente no esta

con la fuente de haces encendida.
de dos bombas de alto vacio

alcanzar presiones base
y del orden de 1077 Lo
un sistema

con una velocidad media Qe bombeo de 450

operando,
anterior se logra usando
turbomoleculares VARIAN
1/s, gque funcionan por medio de turbinas con rotores hechos de
aleaciones especiales de aluminio y que giran a razdén de 30KHz;

soportadas por una bomba mecdnica de diafragma ALCATEL con una
La cédmara de vacio en forma

peguena bomba turbomolecular integrada.
totalidad con acero

de b = alargada esta construida en su
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inoxidable no magnético con Jjuntas metal-metal en las partes no
fijas y tiene un volumen aproximado de S0 1 y fue desgasificada a
altas temperaturas(300°C) antes de las pruebas. En la referencia
[2.1] se puede encontrar una descripcién mas amplia del sistema. La
presion en el sistema se mide de la manera convencional, usando
medidores termoeléctricos del tipo Pirani en la regidén de 107" Torr
y medidores del tipo ion—gauge, gue trabajan en base a la tasa de
ionizacidén del gas en la camara y dque permiten medir la presiodn
en la regidén de alto y de ultraalto vacio (107 a 107'* Torrx)
[2.73.

En la figura 2.2 se presenta un esgquema del espectrometro en la
gque se muestra el arreglo del vacio. Se presentan también algunos
elementos que serdn descritos posteriormente, como los detectores
Y la electrdnica asociada a ellos.

3.3 Relacidn carga—masa Yy tiempo de wvuelo.

Los dtomos o moléculas gue salen del sistema de haces pulsado
interactuan en la region de placas paralelas -representada en la
parte izguierda de la figura (2.2)- <con la luz proveniente del
sistema YAG~-MOPO. Si las condiciones de intensidad y de frecuencia
de 1la 1luz son las adecuadas( intensidad minima de i10°W/cm?) ,
entonces el dtomo saldra de la interaccidén convertido en idén, es
decir, tendra un estado definido de carga (gq) positivo. En estas
condiciones, y dado gque las placas estan polarizadas a un potencial
(V) fijo, los iones positivos saldran acelerados hacia la regidn de
vuelo libre. Si todos los iones se forman en la misma posiciodn (q4)
entonces (ver fig. 2.3), para un ion con carga (q) y masa (m) la
energia cinética adquirida hasta la entrada de la regidén libre es:

Eo=GVar (2.6)
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Donde Veff es el voltaje

efectivo definido por:

d
V""[—s_,(v‘ Vo) 1 (Vy;-V) ] (2.7)
Placas de extraceién
dc ioncs.
sistema nozzle -skimmer
regidn de vuclo libre
deteetores

ya

de 50 Vs VARIAN
Y IR (R F
|

Bombas turbomolec. -

1

multicanal

Bomba de dinfragma ALCATEL
con turbo-molecular integrada

Figura 2.2 esquena del espectrometro de tiempo de wvuelo.

En términos de lo anterior,

el tiempo gue le toma a la particula

para recorrer la distancia D en la regidén libre esta dada por:

(2.8)




st s2 D

I
v, .. v, detcctores

1g. 2.3 Arréglo de placas paralelas

Para el arreglo experimental gue se disend, los valores conocidos
en (2.7) ¥y (2.8) son:

S1 = 9 mm. vO = 100V
S2 = 5 mm. Vvl = —-100 V
D = 1 m. v2 = —-2700 V.

El valor de Vo ¥y V1 se pueden modificar por medio de una fuente de
voltaje variable segun se necesite optimizar la sehal de iones. El
potencial de —-2700, ademds de servir para acelerar las particulas
formadas, tiene el propdsito de polarizar el sistema de deteccidn.
La unica limitante gque se tiene para determinar los tiempos
de vuelo , la establece el sistema gue cuenta el tiempo, y gque es
un sistema llamado escalador multicanal, cuye funcionamiento se

describird en secciones posteriores. Baste agui sefialar gue la
precisidén en tiempo que se puede alcanzar con dicho instrumento es
del orden de 5 ns, por lo gue, para los fines de medida de tiempo
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de vuelo geu se requeria en este experimento, el aparato aqgqui

presentado no tiene ninguna limitante para determinar el tiempo de

vuelo de cualguier particula. Si se puede medir el tiempo de vuelo

T gue a la particula le toma viajar de la regidén donde se forma a
la regidén donde se detecta,se estara en posibilidad,

como se dijo
en la introduccidén de este

capitulo, de distinguir entre dos

especies con distinta relacidén carga entre masa. La precisién con

gque se puede medir este cociente (para g constante) en términos del

cociente m/Am es del orden de 1800, es decir, gque se puede
distinguir con precisién de 1 u.m.a en valores cercanos a las 1800
u.m.a. para especies con el mismo estado de carga.

Para propoédsitos
de identificacidn,

se hizo uso de un programa comercial gue simula
trayectorias de particulas cargadas en campos eléctricos, conocido
como SIMION y gque permite calcular, aproximadamente, el tiempo de
arribo de una particula con cociente g/m

en un arregleo igual al
del aparato construido.

El software resuelve la ecuacidn de Laplace

basado en el mnétodo del promedio, y utilza las soluciones gue

obtiene para resolver la trayectoria dinamica del ion.

3.4 sSistema de deteccidén: placas microcanal y preamplificador

Una vez dgque los iones terminan su recorrido en la region de

vuelo libre son detectados por un arreglo de placas microcanales,

gue consiste en un conjunto de 10 peguehos microcanales cubiertos

con una pelicula semiconductora con funcidén de trabajo baja.

Cuando
una particula se impacta contra las paredes de uno de estos
canales micrométricos, se producen electrones por emisién

secundaria de las paredes de éste y,

en virtud de un potencial que
se aplica entre las placas

,como se muestra en la figura 2.4,
electrones son acelerados hacia el

colisionando nuevamente con las paredes
mas electrones,

los
interior del microcanal,
y desprendiendo a su vez
de tal manera que se produce una avalancha en el

interior del mnmicrocanal. Este proceso se repite en una segunda
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etapa (Placa 2) y la corriente final gque se obtiene después del
pProceso anterior, se amplifica, por medioc de un preamplificador de
respuesta ultrarrdpida (ins). La eficiencia estimada del detector
es de 10° electrones producidos por cada particula gue incide en
€l. La siguiente etapa del proceso de deteccidén consiste en medir
el tiempo de vuelo de las particulas y esta medida esta a cargo
del sistema escalador multicanal, cuyo funcionamiento se describe
a continuacioén.

TV < e
]
-
— g ~ S A RTE
Aislantes T R
cerimicos / 1 :
Placas micro-canal | —_ :
% 1Sl
2M1 i
VWA

_Liker. i

s
] muliti
preamplificador (1 ns Lr)

Figura 2.4 Arreglo de placas microcanal para deteccidn de iones

2400 V AN —

3.5 El sistema escalador multicanal.

Se ha dicho gue el tiempo tipico de arribo de los iones al
final de la regién de campo libre es del orden de microsegundos.
Para determinar con precisién este tiempo el espectrdmetro esta
dotado de un escalador multicanal de EG&G ORTEC modelo T914.



El multicanal es un dispositivo que consta un conjunto celdas

No. de cuentas

A L

Detectores y preamp

Canal)
Capal
Canalin+1

|

Tiempo

figuira 2.5 Esguema de operacidn del escalador multicanal.

de memoria (16000 en nuestro caso) gque registran la tasa de
eventos, en este caso el arribo de los iones a la regidén de
deteccidn) en funcidn del tiempo. Cuando el laser envia su pulso
de 1luz hacia la muestra gaseosa, envia simultdineamente un pulso
analégico hacia el multicanal,el cual empieza inmediatamente a
contar los eventos en su primer celda de memoria. Después de un
tiempo que se puede cambiar a voluntad, llamado tiempo de

residencia y que tiene un limite inferior de 5 ns,el multicanal
avanza hacia su siguiente celda de memoria, acumula cuentas durante
el tiempo de residencia preestablecido y asi sucesivamente, hasta
llegar al canal elegido como el final en términos del tiempo de
vuelo estimado del proceso (figura 2.5).

Un vers&til sistema de discriminacidén incluido en el software
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del multicanal permite eliminar sefial gue no provenga de las

placas microcanal, a £fin de evitar cuentas espurias. Los datos asi
obtenidos son presentados de manera grdafica como un espectro de
cuentas de iones en funcidén del tiempo, por medio de una interfasz
digital entre el modulo del multicanal y una computadora personal.
El control mismo del multicanal, la eleccién de valores de tiempo
de residencia y el numero de adguisiciones se controlan desde la
computadora por medio de un programa dgue trabaja en ambiente
Windows. El proceso de adguisicion del espectro en tiempo que
acabamos de describir se repite 10 veces por segundo,
el ritmo de repeticién del laser Nd:YAG y cada vez, el multicanal
suma las cuentas del disparo nuevo del laser a las del anterior, de
tal manera gue la dispersion estadistica y las fluctuaciones en

pues ese es

cuentas se reducen segun a medida gue aumenta el numero de eventos
registrados. El numero de veces que este proceso de acumulacidn
ocurre se puede modificar tambien,como ya se menciond anteriormente

Yy va desde un solo ciclo hasta 99 mil.

3.6 SINCRONIA DE LOS ELEMENTOS DEL ESPECTRGOGMETRO

Una vez gue se han descrito los distintos elementos del
sistema experimental conviene ahora puntualizar gue la sincronia en
tiempo entre sus distintos elementos es fundamental puesto gue,
para poder observar el fendmeno de IMR y detectar

producidos, es necesario gque el pulso del

los iones

laser coincida
espacialmente con el haz gaseoso y esto implica sincronizar
procesos gue duran tiempos muy cortos: el pulso del laser que se
usa para inducir la IMR tiene una duracién en el tiempo de 8x10™"
segundos, la fuente de haces atdmicos trabaja de manera pulsada,
produciendo "trenes" atdmicos de 600 us en tiempo gue viajan a una
velocidad aproximada de 600 m/s en una regién de apenas 10 cms, lo
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gue implica un tiempo de viaje desde la salida del skimmer a la
zona donde ocurre la interaccién de 100 us y, finalmente,
producidos tienen tiempos de vuelco del orden de 10us en
de vuelo libre .

los iones
la region
De lo anterior resulta claro gue si se gquiere
hacer interactuar al laser con los atomos provenientes de
y medir de manera precisa el tiempo gue tardan en viajar

la fuente

los iones
formados en esta interaccidn desde el lugar en que fueron formados

a el lugar en gue se detectan, entonces es necesario establecer un
arreglo de sincronia entre las distintas partes del aparato,
precisién al menos del orden de millonésimas de segundo,
la confianza de gue la interaccién se va a realizar, y de gque la
medida del tiempo de vuelo de los iones va a ser confiable.La
figura 2.6 representa de manera esquemdtica la

con
para tener

relacidén de

Pulas T'FL (1.0 2 2as) Putso retardado, 994 s
feontral de La
valvulie
pulso de inicio
TN
Nd:YAG

Pulso TIT. (La : 2nx)

icmpo de ascenso
T.T.V. : ubo de ticmpuo de vaclo

Fig 2.6 Eaquema de sincronia eéAtfe &l YAG,

Ta valvula de haces y ol cistema
de adquisicién

sincronia entre el tiempo de inicio del pulsc del laser, el
tiempo en que inicia el pulsc del gas y el correspondiente a la
adguisicidén de los Qatos obtenidos, junto c¢con los retardos
correspondientes.



El inicio del proceso lo determina el laser pues en cada pulso
de luz que envia, simultdneamente manda un pulso eléctrico TTL a la
entrada analdégica de la valvula supersdénica Yy al sistema
multicanal. El control de la valvula estd dotado de un sistema de
retardo en tiempo gue permite abrir la valvula en el momento
preciso, de tal suerte que el pulso del laser coincida con el tren
de gas. Convine comentar aqi gue cuando la vdlvula se abre el
controlaor produce a su vez un pulso TTL, el cual es muy util para
poder relizar la sincronia entre el YAG y la valvula . Es
necesario aclarar gue el pulso de gas que se activa con el disparo
*n" interactia con el pulso del laser "n+l1l" y asi sucesivamente
. El1 retardo efectivo entre el pulso del laser y la apertura de la

vdlvula es de 99.4 milisegundos, Yy se estimdé haciendo uso de un

osciloscopio Tektronix de 500 MHz[2.1]. El sistema de adguisicidén
multicanal se activa sin retardo, pues la
cuando el laser se dispara,

interaccion inicia
es decir,se desprecia el tiempo que
tarda la luz del laser en recorrer la trayectoria que lo lleva a
interactuar con el haz atdémico,
Asimismo,

Y gue es del orden de 10 ns.
el tiempo de ascenso de los pulsos TTL es del orden de 2
ns y el retardo producide por su propagacidn a travez de los cables
( gque tienen un longitud de 1m) es del mismo orden. Si se toma en
cuenta gue el tiempo tipico de vuelo de un ion en el tubo es del
orden de 10 us o mas, entonces se estd hablando de
relativos en tiempo en el orden de 10™*. FE1
un ritmo de 10H=z,

errores
laser pulsa la luz a
de tal manera due el proceso gue se acaba de
describir se repite 10 veces cada segundo, y los datos que se
obtienen durante algunos minutos sSe acumulan en un solo espectro
con el fin de reducir las variaciones estadisticas inherentes al
proceso.

4. El sistema YAG-MOPO.

El sistema YAG-MOPO usado para producir un haz de luz
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coherente, monocromatica y de alta potencia es, sin lugar a dudas,
una de las partes mas importantes del arreglo. Lo
como su nombre lo indica, dos partes: como primer elemento se usa
un laser de bombeo de Nd:YAG con salida fundamental en los 1064nm,
dotado de un generador de arménicos Y

constituyen

como segundo elemento un

AV VAW

secundaria 730-2000 nnt)

|
i
|

N O 1PC |

|

Culseo - 8 s :

Potenei: 1.25 4 6,25 MW H

Anchieo o g lxlu o H
Ancho de S TR ¥ S

demi NdIYAG-MOPO™ ~ 7777

hombeo i

i principal

|

{E(mj) l k — ot weundaria ‘
! A(nm) ;

(&) dépendéncia de longitud deonda Vsl encergia.
Fig. 2.8 (a) Tlustracién del procesc de conversidén paramétrica.(b) esquema
de bombec del YAG al MOPO. (c) eaquema de la dependsncia de la energia de
salida en funcién de la frecuencia en el MOPO
sistema de oscilacidn paramétrica, bombeado por la linea del tercer
arménico del YAG Yy gue se conoce como MOPO llamado también
“"oscilador paramétrico" y que consiste en un conjunto de cristales
pbirrefringentes y de un arreglo de cavidades resonantes gque
permiten variar la longitud de onda de la luz de bombeo en un
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intervalo muy amplio ( desde .4 hasta 2 micrémetros en longitud de
onda) con un ancho de linea, medida de la monocromaticidad

de s6lo 0.2 cm™ y con
luz en la regioén de interaccidn,

En la figura (2.7) se presenta

que es
del haz, potencia suficiente para gue,una
vez enfocada la el proceso

un

multifotdnico se lleve a cabo.
esgquema gque representa el proceso por medio del cual se logra la
que se discute en la

inversidén de poblacidén en el laser de Nd:YAG,
(2.8) se presentan las

siguiente subseccidn. En la figura
cuantitativas del sistema YAG: MOPO gqgue serdn

caracteristicas
discutidas en el parrafo 2.3.2 relacionadas con el proceso de

conversicén paramétrica.

4.1 El Laser de NA:YAG.

El laser gue se utiliza para bombear al MOPO es un sistema de
cuatro niveles gue tiene como elemento activo una barra de Neodimio

dopada con granadina de aluminio-Ytrio ( de ahi el acrdnimo de
Los niveles gue participan en el proceso de generacidén

Nd:YAG) .
estimulada de luz corresponden al estado 3 veces ionizado de la
El medio activo es bombeado

mezcla arriba mencionada (figura 2.7).
por ldmparas pulsadas de descarga gue excitan a las
. Los

Spticamente

lineas infrarrojas y de cercano infrarrojo en el neodimio
electrones excitados en el nivel A decaen rdapidamente al nivel B
(Fis2), es decir, el nivel superior de la transicidén, y permanecen
ahi durante un tiempo aproximado de decaimiento espontidneo de 230

milisegundos.

lleva a los electrones al nivel C (I “n) . emitiendo en este
gque la razdén de decaimiento de

proceso un fotén de 1064 nm. Dado
el estado C al estado D es mayor que la correspondiente a la de B
por lo gue es

la poblacidn del estado € permanece baja,
42
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intervalo may amplio ( desde
onda) con un ancho de linea,
del haz, de sé6lo 0.2 cm™
vez enfocada 1la 1luz

multifotdénico se lleve

.4 hasta 2 micrédmetros en longitud de
que es

medida de la monocromaticidad
y con

potencia suficiente para gue,una
en la regién de interaccidén, el proceso
a cabo. En la figura (2.7) se presenta un
el proceso por medio del cual se logra la

en el laser de NA:YAG,
siguiente subseccioéon. En

caracteristicas

esquema gue representa
inversién de poblacién que se discute en la
la figura (2.8) se

presentan las
cuantitativas del

sistema YAG:MOPO que serdan
discutidas en el parrafo 2.3.2 relacionadas con el procesc de
conversidén parameétrica.

4.1 El Lasexr de NA:YAG.

El laser que se utiliza para bombear al MOPO es un sistema de
uatro niveles gue tiene como elemento activo una barra de Neodimio
dopada con granadina de aluminio-Ytrio ( de ahi el acrénimo de
NA:YAG). Los niveles que participan en el proceso de generacidédn
estimulada de luz corresponden al estado 3 veces ionizado de 1la
mezcla arriba mencionada (figura 2.7). El medio activo es bombeado
Sdpticamente por ldmparas pulsadas de descarga gue excitan a las
lineas infrarrojas y de cercano infrarrojo en el neodimio . Los
electrones exXcitados en el nivel A decaen rapidamente al nivel B
(F3,2), s decir, el nivel superior de la transicién, y permanecen
ahi durante un tiempo aproximado de decaimiento espontaneo de 230
milisegundos.

A partir de este estado la transicidén mas probable es aquella gue
lleva a los electrones al nivel C (I 2asa) emitiendo en este
procese un fotdn de 1064 nm. Dado gque la razén de decaimiento de
el estado C al estado D es mayor que la correspondiente a la de B
a Cc, la poblacién del estado C permanece baja, por lo gue es
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relativamente fdcil generar una inversion de poblacidn entre el
estado B y el €. En términos generales, un laser construido sdélo
del medio activo y de una cavidad resonante, emite radiacidén laser
con la misma amplitud en tiempo gue el pulso de las ldamparas de
bombeo. Sin embargo, si dentro de la cavidad se introduce un
switch electro 6ptico del tipo YQ-switch'", es posible obtener
pulsos muy cortos Yy muy potentes de luz. Lo gue el switch
mencionado hace es prevenir pérdidas de energia durante el proceso
de inversiodn de poblacidn, para liberarla despues stbitamente en un

4F_vz X B
4‘")’1

C
‘Ion S D

Tr(D-A)<Tr(A-B)
Nr=rasén de trancision,

Tr(B-C)<Tr(C-D)

figura 2.7 esquema de cuatro niveles del laser Nd:YAG

pulso temporal muy corto (8 ns). El switch Q esta compuesto por
una celda de Pockels, un polarizador, un reflector de alta
reflectancia y una placa de cuarto de onda. El1 funcionamiento
detallado del Q-switch , del sistema de cuatro niveles y de las
cavidades resonantes del laser pueden encontrarse en [2.8] .

4.2 E1 MOPO
a3




En términos muy generales , la operacidn del oscilador se
puede entender como el fenémeno inverso del mezclado de frecuencias
con el gue se generan los armdnicos (figura 2.8a) y consiste en que
el fotdn de bombeo proveniente del laser Nd:YAG se " parte " en dos

Y

fotones cuya suma en frecuencia iguala a la del fotén inicial,
La sintonfia en frecuencia

de igual manera la suma en momentum.
se logra por medioc de la variacidén del angulo del eje Sptico del
cristal con respecto a la direccidén de propagacién del haz de luz.

energia en

se presenta la sependencia de la

El mdximo de energia que se
Y la energia de bombeo
a que esta
que

En la figura (2.8c)
funcidén de la longitud de onda.

puede obtener de este sistema es de 50 mJ,
El MOPO debe su nombre
El oscilador maestro ,

en la gue incide de manera
Y gque junto con un par

es del orden de 500 mJ.
constituido de dos partes importantes:
consta de una rejilla de difraccidn

rasante parte del haz proveniente del YAG,
de espejos de alta refleccidén y un cristal no-lineal BBO(Borato
Beta) constituyen 1la llamada "cavidad de littman" gue es un

resonador d¢ptico en gque se produce un haz relativamente débil de
frecuencia

luz por un proceso de canversidén no lineal a una
particular (frecuencia senal),que se puede cambiar con sélo rotar
al cristal , y que es usada como “"semilla " para la siguiente fase
de conversion debido a gue es un haz casi puro en frecuencia cuyo
el ancho de linea es del orden de 107* nm. La segunda parte del MOPO
. denominada oscilador de potencia,tiene como funcién el hacer gque
la onda monocromi&tica gue sale del oscilador maestro gane potencia
a expensas del haz de bombeo por el mismo proceso no lineal. EI1
oscilador de potencia consiste en un resocnador &6ptico inestable,
formnado por espejos de refleccidén selectiva , y gque permiten a la

sefnal semilla interactuar con el cristal BBO y con el haz de
en energia del haz

bombeo, convirtiendo la energia de este ultimo
con frecuencia igual a la de la semilla m&s otra onda, llamada
"ociosa", y cuya frecuencia es igual a la diferencia en frecuencias
entre el haz de bombeo y la del oscilador maestro. La sincronia
para la condicién simultdnea de ajuste de fases (apéndice A) entre

el oscilador maestro y el de potencia lo realiza un servomecanismo
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controlado por un procesador digital. De igual manera la sintonia
en frecuencia esta completamente automatizada, Y se controla
mediante software desarrolado para este propdsito. Esto marca una
diferencia muy importante entre el sistema, basado en conversién no
lineal, y los sistemas anteriores, basados en la fluorescencia de
tintes organicos gque en algunos casos son cancerigenos.

Dado gque el MOPO es un sistema muy novedoso y que constituye
una parte fundamental del arregle experimental gque se emplea para
observar la Ionizacidn Multifotdnica ,es oportuno presentar 1los
principios bdsicos en gue se basa la conversidén de frecuencia que
ocurre en el interior del cristal BBO.

a. Proceso de conversion paramétrica

Supdngase gue una onda electromagnética de alta intensidad y
con frecuencia W incide sobre un cristal anisotrépico con
dependencia cuadratica de la polarizacidn respecto al campo
(ec.A.1, apéndice A ) y que en dicho cristal existe una onda débil
con frecuencia w, ( gque en el lenguaje de la oscilacion paramétrica

es llamada “sefial" y que puede provenir de una fuente externa , o
bien, ser producida en el interior mismo del cristal por
luminiscencia paramétrica {2.9]1): Entonces ,como resultado del

comportamiento no lineal del cristal, la onda w, se mezclara con la
onda w, para producir una onda con la frecuencia w, = w,~w,. Lo
anterior ocurrird durante una longitud muy corta del cristal ( 1la
asi llamada "longitud de coherencia®™) mientras la fase entre las
ondas no difiera mucho. En el momento gue la interaccidén de las
ondas w,y w, empieza a ser destructiva - lo cual ocurre por tener
frecuencias distintas - w, desaparece. Sin embargo ,aprovechando
las propiedades anisotrépicas del cristal se logra gqgue las fases
de w,, W, sean las mismas . En estas condiciones se logra que el
proceso de generar la onda w, (llamada "ociosa")ocurra a lo largo
de todo el cristal. Como ahora, ademds de las frecuencias
iniciales, existe la onda w, ésta puede a su vez interactuar con
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igual a su diferencia w,-

y producir asi una onda con frecuencia
se ve reforzada.Todo

lo gue equivale a decir gque la onda W,
energia de la onda w,.

El proceso se coloca el cristal no
lineal dentro de una cavidad resonante, normalmente formada con
espejos de reflectividad selectiva, gue perimite reforzar la

generacion de las nuevas frecuencias al reflejar la luz producida
.La figura (2.9) muestra un esguema

Wi
wWa=W,
lo anterior a expensas de la
es mdas eficiente aun si

varias veces dentro del medio

del proceso anterior.
La condicidn de ajuste de fase gque se menciond anteriormente cambia
si se modifica alguin pardmetro del cristal, ya sea la temperatura

o el angulo del eje &ptico del cristal respecto a la direccidn de
incidencia del haz. En el caso del MOPO el cambio en la condicidn
de ajuste de fase se realiza variando esto ultimo, es decir, gue el
pardmetro importante en el MOPO es el a&ngulo. Cuando la condicion
de fase cambia, entonces la nueva condicidén serd favorable para una
nuevo par de frecuencias w,’ Y wa y desfavorable para las
Asi gque con sélo variar el d&ngulo

frecuencias anteriores w, y w, .
frecuencia de 1las ondas

del cristal, se varia tambieén la
resultantes del proceso. El fenémeno gque se ha explicado arriba de

Lispejo de reflectividad
selectiva

Cristal BBO

Tiaz de Bombeo Sehat

Ociosa

Fspcjo semitransparcate

FIg. 2.9 El procesc de ganancia paramétrica se lncrementa sl
cristal BBO se coloca en un oscilador con espejos de teiloctividad

selactiva.

46




una manera general se puede explicar de manera mas formal usando
las ecuaciones de Maxwell en medios dieléctricos y es un tema muy
amplio de estudio. En el apéndice A se presentan algunos aspectos
de la conversién no lineal de frecuencia desde este enfogue y se
obtienen algunas expresiones para la energia minima por unidad de
area gue el laser de bombeo debe proporcionar para gue el proceso
ocurra, asi comoe una relacién para el cambio de frecuencia en
funcidén del angulo.

4.3 Arreglo Sptico

A pesar de gque la potencia a las salida de el MOPO es
considerable (3x10° wW/cm®), no es suficiente en caso de que se
desea usar la salida del MOPO de manera directa, para inducir
absorciones multifoténicas que puedan en algun momento ionizar a
los atomos, pues el orden de la potencia por unidad de area gue
se requiere para lograrlo es de 10° W/cm® , como minimo [4.1].Por
ésta razén se emplea una lente de enfogue con foco de 17.5 cm
para incrementar la intensidad de la salida del MOPO en la regidn
de interaccién. La figura 2.10 ilustra tal arreglo.

A fin de determinar el diametro del haz en el punto de
enfoque,se perfora una lamina de aluminio enfocando la salida del
MOPO en ella y se mide el diametro de la perforacidon con un
microscopio. Asi se determind gue el haz tiene un diametro maximo
de 90 micrémetros s. Con este dato y con la lectura de un medidor
de flujo de energia Newport modelo 8125, se determina , para cada
corrida, la densidad de energia por unidad de drea en la regidén
donde interactita el laser con la muestra gaseosa. Inicialmente se
planedé un sistema éptico para tener control de la potencia en la
regién de interaccién, pero en las pruebas preliminares del
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espectrdmetro no se utilizd. Sin embargo se sugiere el uso de este
arreglo para etapas experimentales posteriores del aparato en las
cuales se desee estudiar la dependencia de la senal respecto a la
potencia de el haz. En la parte instrumental de [2.1], se detalla
la geometria de este arreglo.

Finalmente, en lo gue respecta a la seguridad, se construyd
una cubierta de proteccidén a lo largo de la trayectcoria de la luz
proveniente del MOPO dotada de interruptores en las puertas a fin
de evitar gque por alguna apertura accidental de la trayecotria

Valvula y skimmer

: =
i i
i |
Haz del MOPO . Gas ”‘\ 10 cmy
N \ y'!\ 1
: : L AL
Smm T 4 Iy

ki g

Fig. 2.10 Esquema del arreglo de enfogque de la Iuz dol MOFO -

&ptica algun usuario reciba radjacion producida por reflecciones
directas o especulares, pues ambas, para los laseres de clase IV
como lo son €l YAG y el MOPO , pueden resultar en un dafio severo en
los ojos & en la piel.

En este capitulo se han presentado las caracteristicas mds
sobresalientes y descrito el funcionamiento de los elementos del
sistema experimental de manera general. Se estd ahora en
condiciones de entender comoc se llevaron a cabo las primeras
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pruebas del funcionamiento de el espectrdmetro y, al mismo tiempo,
de observar las evidencias que se obtuvieron de fendmenos de
absorcién multifotdénica del Xendn.
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CAPITULO III

IONIZACION MULTIFOTONICA EN XENON.
1. Introduccion

Una vez que se ha presentado el arreglo experimental que
se construyd® para observar la Ionizacion Multifotdénica y gue
se ha explicado la técnica de identificar niveles excitados
en &atomos haciendo uso de éste,se presentan ahora las
primeras pruebas gque se hicieron usando el espectrdmetro de
tiempo de vuelo y el sistema MOPO-YAG. Se muestran los
primeros espectros de tiempo de vuelo obtenidos v los

. espectros de el numero de iones producidos en funcidn de la
frecuencia para algunos niveles excitados .Se presenta la
notacidn de Racah [3.11 para atomos que presentan el
acoplamiento “intermedio™ o -1 que describe adecuadamente
al Atomo de Xe. Se ilustra come, a partir de los datos
tedricos y exprimentales disponibles (3.2 ] y de las reglas
de seleccion se pueden identificar los estados observados en
experimentos de absorcidén multifotdnica.

2. descripcién del experimento

En las secciones siguientes se explicarsdn las razones por las
que se eligid el Xendn para realizar las primeras pruebas en
el aparato contruido, asi como la operacidén y preparacidén de
los distintos elementos de el espectrémetro previas a las
pruebas en ese gas.
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2.1 Eleccidén del Xenén

La eleccion del Xendn como la especie con la que se
Probé por primera vez el aparato se apoya en varias razones.
En primer lugar, se decidid elegir una especie atdédmica debido
a que el espectro de sus lineas de energia es mdas simple gque
en el caso de moléculas, pues en estas udltimas, el espectro
se complica por 1la presencia de niveles rotacionales vy
vibracionales. Por el motivo anterior y por el hecho que la
fuente sélo trabaja con muestras gaseosas, la eleccidn de la
especie gue se puede usar en las primeras pruebas se limita
a los gases nobles, gque son los Unicos elementos gque en
condiciones normales de temperatura y presidén se presentan
en forma atdémica .

En segundo lugar,la probabilidad de observar el proceso
de absorcién multifotdnica depende del valor del estado
excitado gue se pretenda alcanzar Yy del potencial de
ionizacién, y es mayor si estos valores son pequerios. EQL
Xenén tiene un potencial de ionizacidn de 12.078 eV ,el
menor de los gases inertes con excepcidn del Raddén con 10.69
eV de ahi que se haya decidido trabajar con Xe.

Finalmente, como una razén mas, se encuentra en la
literatura un conjunto grande dJde trabajos realizados con
Xendn por distintos grupos : Compton et. al.[(3.3)] , Humpert
et. al., [3.4], Sato et. al. [3.5]; los cuales se pueden
tomar como guia para conocer, en primera aproximacion, las
condiciones minimas en energia que el laser debe proporcionar
para inducir transiciones multifotdnicas.

2.2. Preparacién y operacidén del sistema

Para obtener los espectros de tiempo de vuelo del Xenon
es necesario preparar el sistema experimental y elegir el
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valor de los distintos pardametros de éste a fin de que se
puedan observar los iones producidos por
multifotdnica.

absorcidn

Antes de activar el sistema gue proporciona la luz, se

hace pasar una corriente de nitrégeno de alta pureza por un
sistema de conductos del gue estidan dotados el YAG y el MOPO
a fin de limpiar los distintos elementos épticos de éstos. lo
anterior es muy importante debido a gue cualguier impureza en
la superficie de los cristales o dicroicos gque se encuentren
en el interior del YAG y el

MOPO puede producir un mal
funcionamiento © un dano serio

en estos componentes. Después
de lo anterior se acondiciona el sistema YAG:MOPO,
1 hora antes de buscar sefnal,

durante
con el fin de gue alcance la
potencia de salida que se regquiere Y se estabilice
térmicamente.Lo anterior es necesario debido a que antes de
este tiempo la potencia del MOPO y el YAG fluctuan en forma
no deseada.

Una wvez gque el sistema de luz esta operando de manera
Soptima se hace pasar €l haz de la salida del MOPO por debajo
de la salida de la vdlvula pulsada a fin de gque los Atomos

que salgan de ella intersecten al haz sin enfocar del MOPO,

gque en estas condiciones tiene un didmetro de Smm . Lo

anterior se logra por medio de un arreglo de prismas como
mostrd en la fig.(2.1)

se
del capitulo anterior. Después de
alinear geométricamente el haz de luz y de lograr gue se
intersecte perpendicularmente con el gas se coloca, antes del
punto de interseccién de la luz y el gas,

una lente positiva
de 17.5 cm de foco,

a fin de gue el punto de enfogque de la
luz proveniente del MOPO coincida en el lugar apropiado con
los atomos gue provienen de la fuente.

La figura (2.10) del
capitulo anterior ilustra tal arreglo.

Como se puede apreciar
de esa figura, el punto de enfogue se encuentra a una
distancia aproximada de 10 cm por debajo de la salida de 1la
vdlvula pulsada.
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Posterior a ésto se conecta el contenedor del Xenon a la
véAlvula de haces y se ajusta la presion a la entrada de la
vadlvula a 1 Atm con una regulador de presion de diafragma,
a fin de evitar que el skimmer se dafhe por exceso de presioén,
como se indicdé en la seccion 3.1 del capitulo 2.

El tiempo Qe
apertura de la valvula se fija en un valor de 600us para el
cual la presién en la camara de vacio no sobrepasa los 1077
torr pues se observd que para valores en tiempo de apertura

mayores el vaclio no es adecuado para el experimento.

.

Se
polarizan el arreglo de placas paralelas de la regidén donde
se generan los iones y el sistema de deteccidn de placas
microcanales como se muestra en las figs.(2.8) y (2.9)del
capitule 2 . Se inicia el sistema de sincronia entre el
disparo del YAG y la apertura de la vdlvula con los valores
de retardo gue permitan la coincidencia en tiempo entre la

luz del MOPO Yy el haz de dtomos proveniente de la vdlvula
pulsada y ,simultaneamente,

del capitulo 2,
multicanal.

como se ilustra en la Fig (2.6)
se activa el proceso de adgquisicion del
Los wvalores de retardo entre el disparo del
lasexr y la apertura de la valvula se estimaron observando en
un osciloscopio Techtronix de 500
proveniente del YAG y un
controlador de la

Corporation)

Mhz (=B N pulso TTL
pulso TTL gue
valvula (Iota
cuando la vdlvula se abre
opertunidad en el capitulo anterior.

produce el
one, General vValve
,como se indico en su

El sistema mulicanal se activa simultaneamente con el
disparo del ldser e inicia con esto la adquisicidén de cuentas
en sus canales para la medida del tiempo de vuelo, pero, a
fin de gque el proceso de adguisicién tenga sentido es muy
importante establecer adecuadamente el numero de canales y el
tiempo de acumulacién o residencia en cada uno de éstos .
Los valores adecuados de numero de canales Yy tiempo de
acumulacién se asignan por medio de una computadora gue esta
conectada al multicanal.
convenientes

aproximada

Para poder asignar valores
es necesario tener por adelantado una idea
del tiempo de arribo de los iones gue se van a




observar. Esta estimacion se obtiene realizando una
simulacién del vuelo de los iones usando el software SIMION
que para el caso del Xe (133 u.m.a.) da valores del orden de
l6us. Es importante también ajustar el numero de espectros
gque debe acumular el escalador, y este numero puede ir de un
espectro, correspondiente a un disparo del YAG, hasta 19 mil.
S8i mse tiene una idea del orden de magnitud del tiempo de
vuelo que se va a medir y se eligen de manera adecuada los
parametros del escalador es posible entonces ver sin
dificultad la sefal de iones.

Una consideracidén final, previa a la realizacion del
experimento, se refiere a la potencia que proporciona el
sistema de luz YAG:MOPO, la cual deberd ser suficiente para
poder observar el fendmeno . De la literatura publicada sobre
trabajos similares al gque agqui se presenta en Xenon se conoce
el umbral, en unidades de energia por unidad de drea, gue se
regquiere [3.6] para poder observar la ionizacidén
multifoténica y éste dQel orden de 10®° w/cm2. En el capitulo
II, referente al arreglo experimental, en la seccidn 2.3.3,
se menciond que el didametro del haz del MOPO en €l punto de
enfogue es de 90 micrdmetros. La potencia de salida del MOPO
es funcidén de la longitud de onda Yy pProporciona , a partir
de 450nm , energias tipicas de 10 a 30 mJ en pulsos de 8 ns
Y sSu mdxima potencia se encuentra cerca de 500 nm .Tomando
en cuenta el diametro de enfoque y las energias arriba
referidas se tiene un intervalo disponible de potencia por
unidad de drea desde 1.9x10' hasta 1.0 x10'* W/cm. Por 1lo
tanto el MOPO, junto con el sistema de enfogue , proporcionan
la potencia por unidad de a&rea suficiente para poder observar
la absorcidén multifotdnica en Xe .

3. Espectros en tiempo de vuelo y frecuencia
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Una vez que se activa b4 prepara el sistema
experimental de la manera descrita, el siguiente paso
consiste en buscar alguna sefial de iones. Para tal objeto se
hace un barrido en frecuencia en el intervalo donde se tiene
mayor potencia, cerca de los 500nm - Al hacer ésto se
observa gue, en la vecindad de algunos valores especificos
en frecuencia , aparece subitamente senal de iones en el
monitor del multicanal, mientras que para valores en el
intervalo fuera de la vecindad de esas frecuencias aparece
poca o ninguna senal, lo cual indica gue las frecuencias en
donde aparece la senal corresponden probablemente a un estado
resonante ¢ autoionizante (3.71,(3.8]. Lo anterior se
ilustra en el conjunto de espectros gque se muestran en las
Graficas 3.1 (a, b, ¢ vy d), obtenidos en un barrido con un
numero de acumulaciones de 20000 ciclos en el multicanal -

Cerca de los 500.1 nm (d) aparece senal de iones con
tiempo de arribo de 16us, gque es donde se esperaba ver
aparecer el Xenon (masa, 131 uma) segun estimaciones hechas
con el software SIMION para el voltaje de 200V aplicado en
las placas . Conforme se incrementa 1la frecuencia, la sehal
alcanza un maximo({c) , y empieza a decrecer . De ésta forma,
a los 500.5 nm (b) la sehal gue se detecta es muy peguena .
Conforme se sigue incrementando el valor de la frecuencia
aparece nuevamente senal de iones, alrededor de 501.5 nm
(a). Los pequenos picos gue aparecen en la parte izquierda
del pico principal en esa frecuencia provienen de impurezas
en la regicén de ionizacidén, probablemente vapor de agua y
alguin hidrocarburo. El hecho que en la frecuencia intermedia
de 500.5nm entre S00.1 y 501.5 no aparece senal indica que,si
sSe ocurre ionizacidn multifotdnica en las longitudes de onda
donde aparece sefial, ésta corresponde a distintos niveles. En
las grdficas 3.2 (a) y (b) se muestran en una escala de
tiempo mas precisa la foma de los espectros de tiempo Qe
vuelo para las frecuencias 501.5nm y para 500.16 nm,
respectivamente.

Respecto a esto ultimo puede notarse que, en el espectro
de tiempo de vuelo a 500.16nm, €l numero maximo de cuentas
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Graf. 3.1 Distintos espectros de tiempo de vuelo
a diferentes longitudes de onda del MOPO
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es mayor gue el gue se obtiene para 500.1 nm . Ambos
espectros de tiempo corresponden a la misma vecindad o
intervalo en el gque aparece senal Y la variacién en
intensidad sugiere gue, sSi se hace un barrido fino cerca de
esos valores se puede obtener la dependencia de la senal de
iones en funcidn de la longitud de onda .
La grdfica 3.3 muestra el resultado de relizar tal barrido
alrededor de los valores arriba mencionados entre 500.05 y
$00.45 nm , a intervalos de .05 nm con un refinamiento
adicional de .025nm cerca del mdximo,el cual correponde
aproximadamente a 500.16 nm. Los espectros en tiempo de vuelo
a partir de los cuales se obtuvo la grafica 3.3 corresponden
a 2000 adquisiciones en el multicanal. Un proceso andlogo se
realiza en la vecindad de los valores cercanos a 501.5 nm y
el resultado se muestra en la grafica 3.4 , con un maximo
aproximado en 501.45 . En esas graficas se puede notar la
dependencia entre el numero méximo de cuentas obtenido de
varios espectros de tiempo de vuelo y la longitud de onda a
la qgque se producen. La dependencia del numero de iones
producidos en funcidén de la longitud de onda muestra el
comportamiento gue caracteriza los fendmenos de absorcion
multifotédnica predichos por el modelo de Bebbk y Gold en el
capitulo 1 y mostrados en la grafica 1.1 del capitulo I. A
partir de estos espectros de numeroc de cuentas vs. longitud
de onda se puede asignar los niveles de energia
correspondientes. La asignacién de estados se discute en la

seccidén S.
Como ultimo punto antes de discutir la asignacidén de estados
y las conclusiones finales de este trabajo, es conviene

revisar la notacién gque se emplea para caracterizar 1los
niveles excitados para el Xendn.

4. Notacidén y reglas de seleccidn
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La notacidén gue se emplea para identificar un estado
excitado de algun sistema atdmico depende en gran medida del
tipo de &dtomeo gue se quiera caracterizar. Lo anterior es
debido a que el desdoblamiento de las lineas espectrales en
los atomos depende del tipo de acoplamiento gue predomina en
el &tomo , ya sea el gue ocurre por la interaccion
electrostatica no radial entre electron y electréon en el
Atomo & el gque ocurre entre el espin de los electrones y el
nacleo - =1 caso en que predomina la
electrostatica no radial se denomina
Saunders" o "

interaccidn
Yacoplamiento Rousell
acoplamiento LS y para identificar los niveles

de energia de los dtomos gque la presentan se usa una notacién
especifica. El acoplamiento que se refiere a la interaccién

entre el espin de los electrones y el niclec se debe a
efecto relativista [3.9] y se denomina
érbita & acoplamiento Jj3j
acoplamiento tiene,

un
acoplamiento espin
LOosS &Atomos dgue presentan este
igualmente su notacion particular.

En el Xendn los dos acoplamientos arriba
contribuyen en la configuracién de su espectro,
dice qgque el Xendn

mencionados
por lo que se
tiene Macoplamiento intermedio", dJue
tambieén es denominado acoplamiento jl. La notacidon que se usa
para estos casos, sugerida por Racah [3.1)] tiene,

para el
Xenén la forma forma general siguiente:

np*( *L, In"1{K]1,

El significado de 1los

términos gue aparecen en esta
expresion es el siguiente: Inicialmente, en el estado base,
los seis electrones mds externos del Xendn se encuentran en

una capa cerrada np°

Posteriormente,
interactia con el &atomo

cuando el campo
. guedan 5 electrones en np y el
restante va a un estado excitado en n’l, donde n’ es un nivel
de energia mayor o igulal nivel de donde parte el electrén y
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1 es el valor del momento orbital del electrén excitado.
letra S corresponde al valor del
electrones gue guedan en el estado p
la corazas

La
spin total de los 5
»llamados electrones de
la letra L es el valor del momento angular orbital
de la coraza; 3 es el valor del momento angular mds el spin
total de la coraza;K es el momento angular total de la coraza
mids el momento angular del electrédn excitado,
i+ 1y, por ultimo,
dtomo, es, decir, al
electrén excitado.

es decir, K =
=K+1/2 es el momento angular total del
valor de K mds el valor del espin del

Existen reglas de seleccidn muy

conocidas para
transiciones con un

solo fotdn en términos de céSmo deben

cuanticos relacionados con el momento
angular en sistemas atémicos.

cambiar los numeros

Sin embargo, para transiciones
con varios fotones no es sencillo

establecer reglas
parecidas,

Y en particular para las especies con acoplamiento
intermedio es aun mas complicado, pues se definen varios
pardmetros (J,3j.,L,1,K) relacionados con el momento angular y
no se puede establecer alguna relacion directa entre estos
numeros y las transiciones gue son posibles.

Sin embargo se
pueden establecer condiciones

, relacionadas con la paridad
de las funciones de estado asociadas a los estados excitados
Y con el momento angular total J definido en la notacidén de
Racah, gue permiten saber , en funcidén del numero de fotones
absorbidos el tipo de transiciones gue son posibles. E1
tema es demasiado amplio [3.9], pero se pueden establecer dos
reglas directas gue se deben cumplir: para transiciones que
ocurren <con un numero par de fotones, la paridad de 1la
funcién de onda del estado inicial debe ser igual a 1la
paridad del estado final y el cambio en el momento angular
total J debe ser un numero par. Para transiciones en las que
interviene un numero impar de fotones debe

ocurrir 1lo
contrario, es decir,

que la paridad Qdel estado final debe
cambiar y el cambioc en J es impar. Para el caso del Xendn el
estado base tiene paridad par, por lo que para transiciones

con numero par de fotones el estado final debe tener
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consecuentemene, paridad par.
5 Identificacién de estados

Una vez que se observa el compeortamiento esperado de la

sehal de iones en funcién de 1la longitud de onda, el

siguiente paso consiste en asignar un estado excitado del

Xenén a esos niveles. Para este propdsito se hace uso de

tablas en energia para estados excitados del Xe recopiladas
por Moore(3.2). En esas tablas se reporta la energia en cm?
de un conjunto de lineas calculadas de manera tedrica y otras
la notacidén

medidas experimentalmente asi como
Para

espectroscépica correpondiente para cada nivel.
identificar el estado al que corresponde la transicidén
observada se procedid de la siguiente manera: A partir de
los valores reportados se hizo una tabla de la frecuencia de
Bohr respecto al estado base para el conjunto de 240 lineas

que se presentan en [3.2]. Se dividio cada una por numeros

enteros del 3 al 7 y se hizo una nueva tabla con el resutado

de esas operaciones. Una vez hecho 1o anterior se comparan

los valores obtenidos de las Qivisiones por numeros enteros

con las frecuencias para las cuales se observaron los

maximos ilustrados en las graficas 3.3 y 3.4.
Al realizar lo anterior, no fue posible asignar estados
Xendn reportados en las tablas con los

particulares del
pues a pesar gue se

valores encontrados en el experimento,
escuentran estados con valores gue implican una trancision
con a los estados
Sp*(2pPs,2)5d{1/2)sw0 ,para el maximo de 501.45 ¥
5p*(2p,,,)5d[1/2},., para 500.16 ,éstos tienen paridad impar
Y uno de ellos tiene cambio en J impar, mientras gque el
estado base del cual parten tiene J=0 y paridad par; es decir
condiciones de paridad gue se
discutieron en la seccién 4. Una razén gue explica lo
anterior consiste en la posibilidad de que las lineas con la
en las tablas gque se
la

q fotones 4 que correponden

gue no satisfacen las

paridad adecuada no estén reportadas

consultaron. Otra posibilidad surge de suponer gue
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calibracién en frecuencia del MOPO en estas primeras pruebas
no estaba adecuadamente establecida.

posibilidad se encontraron dos
autoionizantes ,{3.721(3.87],

Considerando esta ultima
niveles de los denominados

en la +tabla consultada: el
S5pP®(2P.,2)8d[{3/2),.: ¥ €1 5p°(2p,,:)10s(1/2],., gue muestran una
diferencia en la longitud de onda de sus trancisiones al

estado base cercanas a la diferencia en longitud de onda de
los médximos observados en el presente experimento, y gue
ademds satisfacen las condiciones de paridad y cambio en J
necesarias para una transicion con 5 fotones,
que

MOPO.

si se supone
existe un corrimiento sistematico en la calibracidén del
Otra posibilidad qQue se ha discutido es un efecto

conjunto entre absorcidn multifoténica , para excitar, y el
efecto del campo electrico entre las placas, para ionizar.

6 Conclusiones

Se da fin al presente trabajo

conclusiones y comentarios sobre
Y sobre los

con un  conjunto de
los resultados obtenidos
posibilidades de el aparato
construido para etapas posteriores y se finaliza con algunos

prospectos Y

comentarios sobre las posibles aplicaciones de la técnica
agui presentada.

En este trabajo s=se han

presentado los
caracteristicas del fenodmeno de IMR, junto con algunos
esquemas tedricos relacionados a estos fendmenos.

esos modelos se vio

conceptos Yy

A partir de
la dependencia particular que tiene los
procesos gue ocurren por absorcion multifotdnica respecto a
la intensidad y la longitud de onda de la luz gque interactua
con los &tomos. Se han mostrado,

asimismo, los distintos
elementos del arreglo

experimental que se disendo para
observar los procesos de ionizacidén multifotdnica en especies
gaseosas, y se explicod 1la

técnica que se
distinguir,

por su tiempo de vuelo,
diferente relacioén

emplea para
especies atdmicas con

carga-masa. Se explicao también el
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principio fisico por el cual el MOPO realiza la conversién en
frecuencia de la luz gue le llega del YAG. Se mostraron los
primeros espectros en tiempo de vuelo obtenidos en el aparato

construido y la manera en gque depende el numero de iones
producidos en funcion de la longitud de onda, que refleja el
comportamiento gue se representa en la grafica 1.1 del

capitulo de conceptos.

El obijetivo en esta primera etapa de construccidn del
espectrometro

correspondid a verificar gue los distintos

elementos del tubo de tiempn de vuelo funcionaran de manera
adecuada , gue la sincronia entre ellos

es la correcta y que
los sistemas de

detecciodn Y la

electronica asociada
convenientemente, lo

trabajaran cual se ha cumplido
amplimente con la presentacidn de los primeros espectros de
tiempo de vuelo obtenidos. Debido a que la jidentificacidn de
los estados excitados esta aun indefinida, la interpretacidn
clara de lo gue ocurre correspondera a una etapa posterior,
en la gque se pueda establecer de manera precisa la
calibracidén en frecuencia del MOPO y asi determinar si hay un
error sistematico en la medida de las longitudes de onda gue
produce asi como investigar el efecto de la variacion del

voltaje de las placas paralelas sobre la senal obtenida.

Respecto a la parte instrumental,aungue en este trabajo
se presentd s0lo lo concerniente a los iones, el
espectrometro ha sido dotado posteriormente de un sistema muy
preciso para determinar 1la

producidos por

medidas en €1l.

energia de los fotoelectrones

absorcion multifotdnica y se han hecho ya

Adicionalmente, s< ha instalado en el sistema

MOPO un sistema doblador de frecuencias que permite alcanzar
regiones que no era posible acceder con el arreglo anterior.
Un conjunto amplio de medidas en la zona del UV son ahora
posibles con el aparato construido. Se sugiere fuertemente
verificar la calibracidn en frecuencia del MOPO con lineas ya
conocidas (3.313, (3.4) a fin de asegurar que el MOPO

proporciona las frecuencias deseadas. Con el nuevo doblador
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de frecuencias esta calibracion serd fdcil de realizar, pues
se podridnn estudiar varias lineas reportadas en la literatura
en el ultravioleta. Algo gue conviene agui anadir es gue es
deseable verificar, adicionalmente a 1lo anterior, la
calibracidén del laser con el uso de un monocromador de alta

precisidén.

Se concluye este trabajo con algunos comentarios sobre las
posibles aplicaciones que se pueden realizar con el aparato
gue se presentd en esta tesis y de la técnica presentada.

La ionizacidn multifotdnica, dada su alta selectividad
en frecuencia, se puede usar en cualquier circunstancia en
gque se guiera aislar una especie de otras si eéstas se
encuentran mezcladas: de esta manera se pueden separar de
manera muy eficiente isdtopos de elemetos gquimicos, para
aplicaciones en fisica nuclear; se pueden realizar anadlisis
de impurezas o trazas de elementos guimicos en muestras
gaseosas( lo cual es muy util, por ejemplo en estudios de
contaminacion ambiental); es posible, asimismo estudiar,
preparando adecuadamente las muestras, la presencia de
elementos con bajas concentraciones en tejideos orgdanicos para
estudios en biomedicina ; realizar estudios de la estructura
Yy propiedades de fulerenos Yy clusters y de estructuras
moleculares complejas. Se ha visto gue la formacion de iones
negativos, fundamental en los estudios de fusiodn, se puede
lograr de manera mids eficiente si se tiene la capacidad de
excitar a los dtomos en estados particulares, pues de esta
forma la seccidén total de formacidn de iones negaivos crece.
El estudio de la dinamica y la estructura de la superficie de
las estrellas se puede interpretar considerando procesos
multifotdnicos -recuérdese gque en la introduccidn se hablo de
la primer transicidn de dos fotones observada a millones de
anos luz- . El estudio de la validez de los modelos y los
esguemas de tecoria de perturbaciones a dordenes superiores se
ha visto estimulado por el estudio de fendmenos
multifotonicos . La lista de aplicaciones de la técnica es
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exahaustiva, por lo cual nos reducimos a las gue ya se han
presentado. Lo que conviene afirmar es que lo agui presentado
es so6lo el inicio de un largo y estimulante camino por
recorrer para tener una visidén mds clara de lo gue ocurre

cuando luz de alta intensidad interactua con los dtomos.
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APRPENDIICE PN

SOBRE EL PROCESC DE CONVERSION G GANANCIA PARAMETRICA

A.1 Introduccidén
la amplificacion
a partir de 1las

Se inicia esta descripcidn breve de
De 1la

paramétrica con una expresién gue se obtiene
ecuaciones de Maxwell para un medio no lineal anisotrdpico.
solucion de estas ecuaciones se obtienen expresiones especificas
para algunos parametros importantes del proceso de conversidén como
son: la energila umbral para iniciar el proceso de ganancia dentro
de un resonador optico, la condicidon en fase que las ondas gue se
generan deben satisfacer para que el fendmeno ocurra y, por ultimo,
una expresion para la dependencia de la longitud de onda en funcidn
de la orientacidén del cristal con respecto al haz de bombeo.

A.2 Ecuaciones de campo electromagnético en un material no
lineal.
Cuando la 1luz interactuiita c<con un material dieléctrico, 1la
polarizacion de éste se modifica en funcion de la intensidad del
campo incidente y de las propiedades intrinsecas del cristal.
Existen algunos cristales gue responden linealmente al campo y
otros en los gue la respuesta al campo es de Ordenes superiores.
Los cristales empleados en procesos de conversion no lineal de
frecuencia tienen una respuesta cuadratica respecto al campo, dada

por :
(A.1)

P;=>d,«E;Ex
2k
P, la

Donde E, y E, son componentes del campo electromagnético ,

componente i-ésima del vector de polarizaciodn y d,,, es el elemento
del tensor de susceptibilidad dieléctrica caracteristico del
material. En el caso del cristal BBO en el MOPO el mencionado
tensor tiene s6lo 3 elementos distintos de cero e iguales entre si
(a.1). Bajo estas condiciones, el comportamiento de la luz dentro
del dieléctrico da lugar a un conjunto muy amplio de fendmenos gue
se estudian en el contexto de la ©ptica no-lineal entre los gue
se pueden mencionar: el efecto pockels,la suma de frecuencias, la
generacién de arménicos y el fendmeno de ganancia paramétrica. En
las referencias gue se citan al final de é&ste apeéndice se puede
encontrar informacién amplia sobre la mayor parte de los procesos
arriba mencionados {a.2 -~ a.4}], por lo que aquili se enfocard la

atencién en el proceso de ganancia paramétrica.

Para saber con precisién las condiciones y caracteristicas del
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proceso de ganancia paramétrica, se parte de las ecuaciones de
Maxwell en dieléctricos introduciendo la dependencia no lineal del
medioc. Haciendo algunas simplificaciones en esas ecuaciones y por
medio de identidades de calculo vectorial se llega a la expresidn:

2 2
VeE-p o SE ¢ LE LR, (A.2)
ot e? o2
Considérese ahora [a.5] tres ondas gque se propagan a travez
del medio dieléctrico, tales gue sus frecuencias obedezcan la
relacion W, = W, + W, ¥ que la direccién de propagacién sea la del
eje z . Las ondas sSe pueden representar de la manera convencional

en notacion compleja de la siguiente manera:

d(w,t Kk, z)

v‘(z,t)~-—[E (z)e re.cl (A.3)

En donde Y es la coordenada cartesiana, que puede ser y o x; W, es
la frecuencia de la onda (con i = 1, 2 y 3) y el término "c.c" se
refiere al compejo conjugado de el primer sumando de la expresidén
a la derecha de la igualdad. El1 objeto de este término es el de
cancelar la parte imaginaria de la expresion , de tal manera que el
campo eléctromagnético sSea real.

De (A.l1), del valor de las componentes del campo eléctrico (A.3)
y después de un algebra larga se puede ver gue la polarizacidén, por
ejemplo, para una onda con frecuencia W,, esta dada por:

dl‘]k (a.4a)
2

E[ (W3 wa)t (k3 -Ky)2z])

[Pyi(z,t)],= Es (Z)EZ (Z)e

Un aspecto interesante de la expresién anterior es el hecho
de que en la polarizacidén no lineal aparecen términos mezclados
de las otras ondas, es decir, la susceptibilidad no lineal '"mezcla"
las componentes de los campos presentes en el medio.

A fin de obtener ecuaciones uUtiles y manejables a partir de 1la
espresioén (A.4) es conveniente expresar todos los términos gue
aparecen en ella en términos de E. Por simplicidad se hace esto con
cada término individualmente, y luego se reunen todos.

Aplicando V' a (A.3) se obtiene:
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dE B
VzE:‘(Z:t)=-% [kEE, (2) +2ik1~d—z“]e“":‘ 17 oo,

(A.5)

Donde se ha supuesto que la variacidén en la intensidad del campo
respecto a z es peqguehfia:

dE; (z) d?E,,
2k,—~‘dz——>—&z—2— (A.6)

Es decir, gue no hay cambios abruptos en la intensidad de las

ondas a su paso por el cristal.

el udltimo teérmino del lado derecho de la igualdad

por otro lado,
toma la forma:

(A.2) gue involucra la parcial de P,

2P . . OE aE
“T"le—le‘“:t "x—’[_.._L —2K1w;1-‘4 "KEEI ] (A.7)
dt 2 dz? cz

Al sustituir (A.5) y (A.7) en (A.2) , considerando las parciales

respecto al tiempo de E y después de algunas simplificaciones y
sustituciones se obtiene la siguiente ecuacion diferencial

dA, 1 I - i
== = XN.A, - L e ftakyz (A.8)
a9z 21\1 1 2KA;A3
Donde:

n
Al=\,'_lgi (A.9)

W,

hace ya explicita la

En las expresiones anteriores no se
dependencia cartesiana, pero se sobrentiende gque cada término que

aparece en la ecuacidén se considera sobre el nismo eje . Ademds se
usan las sustituciones siguientes:

wiM.€ =ki (A.10)
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(A.11)

Ak =k~ (ky+k;)

Mo | WyWows

K=daxz.\3( (A.12)
! 1 2
‘\z;oz\i l_:. =1,2.,3
o (A.13)
De una manera completamente andloga se tiene, para 1las
amplitudes de las ondas 2 y 3 gue: .
dAa; 1 -4 . i
e N - = kA.A i(ak)z {(A.14)
dz 2 h2Az - prMdse
dA, 1 i .
2 = e 2 AyA, - T A Aye tak): A.15
dz 2 ATy e ( )

(A-8),(A.214) v (A.15) se toman como punto de
partida para obtener las condiciones en intensidad y fase gue
deben satisfacerse para que ocurra la conversidn en frecuencia, asi
como el valor de la la intensidad de cada onda para cualguier punto
dentro del cristal. Es por es0 que se presenta la forma en gue se
obtienen. Ademds a partir de ellas se pueden obtener las relaciones
llamadas de" Manley - Rowe"” gue indica como estan vinculadas las
intensidades de las ondas producidas respecto a la gue 1la
intensidad de la que las genera. Finalmente,usando la relacion de
fases que se debe cumplir para gue el proceso sea eficiente, se
puede conocer la forma en gue cambia la frecuencia en funcion del
angulo del cristal, lo cual se presenta en la parte final del

apéndice.

Las ecuaciones

A.3 Las condiciones de Manley-Rowe [a.6]

Para resolver las ecuaciones gue se obtuvieron en la seccidn
anterior se hace la suposicidén de que la onda de bombeo W, es muy
intensa y gue no sufre cambios apreciables en su intensidaad
conforme avanza en el cristal, es decir gue:

Az;(z)=A5(0) (A.16)




Esa aproximacién es en general correcta, pues la intensidad de la
onda de bombeo es muy grande comparada con las ondas gue se
producen a la salida del MOPO: El1 haz de bombeo que proporciona el
YAG tiene una potencia por unidad de area de 7.9x10’w/cm® mientras
que la salida miaxima del MOPO, despues del proceso de conversiodn es
10 S6rdenes menor .

Bajo ese supuesto, las ecuaciones gque se obtuvieron al final
de la seccidén anterior toman la forma siguiente:

dA, 1 9as i
=-EMNA,-IZA e iak aA.17
dz PR ¢ )
daz 1 - g :
uahle . N +1i A e sk (A.18)
dz 3 Mafz IG5
donde :
H WiWs -
=xA3(0) = 1 —2) —=——=d BE;(0
g 3(0) \!(éo)nln; 3(0) (A.19)
y , ademds :
He (A.19b)
€ ;
La solucion de estas ecuaciones se puede obtener de manera
relativamente directa usando la transformada de Laplace o

cualguier otro meétodo estandar de ecuaciones diferenciales.
Considerando adecuadamente las condiciones de frontera en el
cristal,se obtienen como solucidn dos expresiones relativamente
complicadas en términos de funciones hiperbdélicas . Si a partir de
las soluciones generales se define la ganancia G para las ondas
dentro del cristal de la siguiente manera:

A, (z) 2

S=latey! ¢ (a.20)



Entonces se puede probar, por ejemplo graficando G en funcidn de
sgue G es

ak y usando las scluciones generales de (A.l1%9a y b)
mdxima para el caso en gue Ak=0, es decir, para el caso en gue se

cumpla la relacidn:

K=K, +K, (A.20a)
gque es conocida como la relacidén de ajuste de fase. Para tal
condicion las soluciones generales toman la forma particular
siguiente:

.lll(z):A,(O)cosh(g—z-z-) (A.21)
Y
(A.22)

Az'(z);iA,(O)sinh(%E)
cerca de la cara

expresiones anteriores se puede ver gque,
para valores peguenos de
interior del

De las
del cristal donde incide el haz de bombeo,
la componente de W, es nula mientras gue en el

es distinta de cero.Es decir gue la anmplitud de la onda 2
directa , usando las

manera
relaciones (A.21) y (A.22),
¥ condiciones de

Z .

cristal

crece a su paso por el cristal.
Asimismo se puede mostrar de

ecuaciones (A.8),(A.14), (A.15) y las

gue las siguientes expresiones, conocidas como

Manley—~Rowe” (A.6] , son clertas:

(A.23)

o . o . d .

- L. (aa5) S a,A)--2(a

dz(JJ) dz(’l) dz< 2A2)

gque establecen gue por cada fotdén de la onda de bombeo(w,) se
genera un fotdén de la frecuencia senal (w,) y otro de la ociosa(w,).
igualdades anteriores pueden interpretarse de la siguiente
dado que AA," es proporcional al flujo de fotones con
ver gue por un foton gque desaparece en la
Y otro a frecuencia w;.

Para una
las

Las
manera:

frecuencia W,, se puede
aparece uno a frecuencia w,

frecuencia w, .
Dado gque W, = W,+ W, la energila se conserva en el proceso.
explicacion mas amplia y detallada de el significado de
relacines (A.23) referirse a [A.7]}




A.-4 Ganancia paramétrica en un oscilador {[A.8)

El proceso descrito en la seccion anterior, de generar dos
cuya suma en frecuencias sea igual a una tercera ocurre s6lo una
vez durante el transito de las ondas a travez del cristal.Sin
embargo, c¢omo se menciona al principio de este apéndice , si el
cristal no lineal se coloca dentro de una cavidad resonante se
pueden generar cantidades mas grandes de senal por medio de
reflecciones miltiples dentro de la cavidad, pues de este modo las
ondas generadas pasan varias veces en el cristal, reforzando el
proceso. Sin embargo para el proceso de ganancia amplificada por

la oscilacion ocurra se reguiere que la onda de bombeo W, alcance
un nivel umbral.

En la figura 2.9 del capitulo II se muestra esquematicamente
la cavidad resonante de el oscilador parametrico. E1 tratamiento
riguroso de encontrar el umbral para gue el fendmeno de oscilacidn
haga eficeinte la ganancia paramétrica se basa en un formalismo
autoconsistente de matrices [a.5] . Sin entrar en detalles
particulares, se puede obtener una expresion aceptable de 1la

potencia reguerida para gue la ganancia parameétrica tenga lugar,
como se mostrara a continuacion.

La condicion limite para gQue el proceso de ganancia ocurra
requiere que la cantidad de fotones generados por el proceso no
lineal sea igual al numero de fotones perdidos por disipacion en el
material y en los espejos reflectores de la cavidad resonante.

es

decir, que las pérdidas de el rayo de luz senal y la del “ocioso"
en el interior de la cavidad sean iguales a la ganancia por el
proceso de amplificacién paramétrica. Lo anterior se puede expresar
de la siguiente forma:

dAa da

1. 2 _o (A.24)

dz dz
A partir de ésta relacién y haciendo uso de las ecuaciones (A.17)
Y (A.18) se obtiene los siguiente:

214, -4 (A.26)
Y

. a; .

_1%A1~ S2A35=0 (r.27)



Para gque existan soluciones no triviales de la ecuacion (A.27) se
debe satisfacer la relaciodn:

2
gjz,alazzoxaz__’lz_ (A.28)

€:1€2

El subindice u se refiere al valor umbral.

Noteses que g esta relacionada a la intensidad del haz de bombeo
por medio de (A.19) por lo gue la anterior condicion establece un
el valor umbral en la intensidad del haz de bombeo para gque el
proceso de ganancia se haga evidente. si se conocen los valores de
o,y de ¢, para el cristal gque interesa, entonces se puede tener una
estimacion de 1la potencia umbral gue se reguiere del laser de

bombeo . Esta condicion es caracteristica de éste tipo de sistemas.
En el MOPO se necesita un minimo de 500 mJ pulsados a 8 ns en un
area de 5 mm para gue el proceso ocurra. Por otra parte la

alineacién entre el haz de bombeo y c¢l eje de la cavidad osciladora
en donde se encuentra el cristal es sumamente critica, pues de otra
manera la relacion de ajuste de fase(A.19) ne se satisface para
ninguna frecuencia.

A.5 Proceso de sintonia dependiente del angulo

Se ha visto que las ondas que se involucran en el proceso de
oscilacion paramétrica obedecen la condicion de ajuste de fases
{ec. a.20a),gue es una forma distinta de expresar la conservacion
del momentum lineal p en el proceso ( pues Lk=P, con P el momentum
lineal de un fotdn) Yy gue puede ser reescrita, multiplicande por <
y dividiendo por h como:

Win s =W,on,+Wyn, (A-29)

De esta manera, si se desea gue el proceso sea eficiente, se
tiene gue encontrar la forma de que el producto del indice de
refraccioén por la frecuencia de la onda a iguale la suma de los
respectivos productos de la onda 1 y 2. En un material ordinario
lo anterior no se puede llevar a cabo debido a las relaciones de

dispersion , que establecen que el indice de refraccidn es funcidn
de la frecuencia y por lo tanto limitan la posibilidad de variar
aquel sin modificar a ésta. Sin embargo, para un tipo muy
particular de cristales, llamados birrefringentes, es posible

encontrar orientaciones particulares para las cuales el indice de
refraccion de un onda sea igual al de otra con frecuencia distinta,
o ajustar relaciones del tipo expresado en (A.29). El proceso de

a.s8




sintonia en frecuencia gue se lleva a cabo en el sistema (MOPO) se
basa precisamente en la variacicén del dngulo del cristal, por medio
de 1a cual la condicidén de ajuste de fases se modifica segun 1la
onda que se guiera usar En la siguiente seccidn se presenta una
relacién gque sirve para conocer la dependencia de el dngulo y la
variacién de la frecuencia, apoyados en (A.29).

Entre los resultados generales gue se obtienen para la
propagacion de ondas polarizadas en medios ansotrépicos se puede
ver que, dentro de un cristal birrefringente, existen dos tipos de

rayos, a saber: los ordinarios, cuyo indice de refraccidén no
depende del dnglo de orientacién entre el cristal y el rayo y los
axtraordinarios , en los Qque si depende. El1 tratamiento de 1la
propagacion de ondas polarizadas a travez de un cristal

anisotrdpico es un tema muy extense, Y no se trata en esta tesis ,
peroc los conceptos y resultados mas importantes se pueden encontrar
en las referencias [a.B8} y [a.9]

Un esquema muy usado en la construccion de fuentes entonables
de conversion no lineal es aguel en el cual la onda de bombeo (onda
a) es un rayo extraordinario, mientras gue la onda sefal (onda 1)
¥y la ociosa(onda 2) son rayos ordinarios. De esta manera, la
condicion sobre los indices de refraccion presentada en (A.29) se
puede satisfacer buscando el &dngulo particular para el cual el
término derecho iguale al izguierdo en tal expresién. Si se supone
due tal angulo se conoce entonces a partir de ésto se puede hacer
un andlisis directo para encontrar, dado un cambio en el angulo, el
nuevo par de frecuencias que cumplirdan con (A.29).

Para un angulo particular 8, la condicidon antes mencionada se
puede rescribir de la siguiente maneras

Wall30(85) “WiaMlio *Waollze (A.30a)

En &ésta notacicdn se hace resaltar la dependencia del indice de
refraccion respecto a la frecuencia para el rayo de bombeo. El
subindice "o" indica gue los valores correponden a las frecuencias
iniciales.

Si se rota el cristal un angulo A8 , el indice n, cambiara y,
por lo tanto, W, ¥ W, deberdn cambiar a fin de que la relaciodn
(A.29) se siga manteniendo. El proceso de conversion de frecuencia
tiene lugar con los siguientes cambios relativos en frecuencia e

indices de refraccidén respecto a los valores correpondientes al
angulo 8o:

WarwW, (la frecuerncia de bombeo no cambia)

nia—-n,-‘,*Anx.



WioPWio AW,

Aw,=-Aw,
(A.30b)

donde i vale para 1 y 2 y las nuevas frecuencias que satisfacen el
ajuste de fase ya no tienen el subindice o.

entonces, una vez cambiado el &ngulo de orientaciodn del cristal,la
ecuacioén (A.30a) se convierte en la siguiente:

W3(Nap*Any) = (W +AW, ) (N +AN, ) * (Waolw, ) (N30 *AR,)

(A.30c)

Despreciando términos de segundo orden (&waAn) y usando el hecho de
que W, = W, + W, se tiene entonces qgue:

WA 3 ~W, AN ~ Wy A,

Aw, | =
1le o, =
;o —ng

a (A.31)
Donde:

_©On,

an === lw AW

(A.31a)

con i=1,2 . Y, ademas:

(A.31b)
on,
M:‘?g lo, 20

sustituyendo estas dos \Ultimas expresiones en (A.31):

-

CIl4
Sw, Y356
36 on on J
(N30-R320) +IWio{ 52 ) “Wao (532 1 (A.32)
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Por otro lado puede mostrarse {a.l] que la dependencia en 9 para el
indice de refraccién de una onda extraordinaria esta dado por:

1 . cos?8  sin?e (A.32a)

n2(e) ng ng

Si se despeja el valor de ne y se realiza 1la derivada parcial
correspondiente y recordande gue n, es la onda extraordinaria en
el cristal, se obtiene , finalmente:

2 i 2
- Fwandel (257~ "1sin(2e)

. e nNo

cn,
Sw )

o,
(M10-N30) “ (W07 "Wao
(A.33)

Donde se ha denotado como n.® y n,” a las ondas extraordinaria
ordinaria correspondientes a la frecuencia w3, respectivamente.

Con la férmula (A.33) se concluye este apéndice.
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