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0.1 INTRODUCCION

Los cristales liguidos exhiben una gran variedad de fendmenos inducidos por
campos clectromagnéticos. Particularmente la interaccidn con campos opticos
ha sido explotada ampliamente en la construccidn de diversos dispositivos que
van desde pantallas de computadora hasta moduladores y vdlvulas electro-
opticas [1]. A principios de los anos ochentas se encontré que cuando un campo
éptico rebasa cierta intensidad wnbral, éste puede modificar la configuracion
orientacional de una celda de entre 10pm y 100 de espesor, de tal forma que
las moléculas del cristal Hquido se orienten en promedio, en dircecién paralela
a la componente eléctrica del campo éptico, a éste fendémeno se le denoming
la transicién de Freederickzs éptica. A partir de entonces se han utilizado a
los cristales liquidos puros para producir fenémenos épticos no lineales con
potencias relativamente moderadas {«~ 100 mW\) [2].

En la iltima década se ha observado que al combinar los cristales liquidos
con pequenos porcentajes {~ 0.5%) de tintas dicréicas, que son materiales que
absorben energia éptica preferentemente cn cierta direccién [3], tiene como
consecllencia una reduccion de dos 6rdenes de magnitud cn el valor winbral
de la transicién de Freederickzs dptica. A este fenémeno se le ha llamado el
clecto Janossy 4] v permite realizar una gran cantidad de fendmenos no linea-
les con potencias muy accesibles («~ 1 mW}, como son el autoenfocamiento,

la modulacién de fase, entre otras [5]. Sin embargo, este efecto y su contribu-
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cién a cantidades obscrvables experimentalmente no han sido suficientemente
estudiados ni tedricamente ni experinentalmente por lo cual no cstd comple-
tamente entendide. El estudio de procesos dpticos que involucran al eiccto
Janossy ayudaria a la comprensién basica del papel que juegan las pequenas
cantidades de tinta dicréica que se agregan al cristal liquido. De hecho, en la
actualidad no existen modelos tedricos bien establecidos capaces de describir
la interaccidn de los cristales liquidos con los pequetios porcentajes de tinta. A
lo sumo, ciertos autores [6] basados en argumentos de campo medio utilizan las
mismas ecuaciones constitutivas de cristales liquidos puros recscalando algu-
nas de sus propiedades con los valores experimentales observados en cristales
liquidos dopados.

Cabe mencionar que el efecto Janossy también es importante desde el punto
de vista tecnoldgico porque podria extender v mejorar las aplicaciones de los
cristales liquidos dopados en una gran variedad de dispositivos dpticos.

En materiales tipo Kerr que se definirdn cn la seccidn 2.2, para los cuales
el (ndice de refraccién depende de la intensidad, tradicionalimente se utilizan
técnicas bien establecidas como Z-scan para determinar la susceptibilidad eléc-
trica {7]. En el caso concreto de los cristales liquido se ha utilizado esta técnica
para medir las susceptibilidades de tercer orden en materiales puros [8], y dopa-
dos con tinta {9]. Sin embargo, en estos trabajos no se ha ecstudiado a detalle la

dependencia de la respuesta dptica no lineal con la intensidad del haz aplicado.
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El objetive de este Lrabajo cs dar cvidencia experimental de que pueden
existir procesos de orden superior al tercer orden, inducidos en la respuesta
dplica no lineal de cristales liquidos dopados en el limite débilmente no lineal.
Sin embargo, no se discernird sobre los mecanismos fisicos involucrados en los
procesos Gpticos no lincales que dan origen a los resultados experimentales
presentados.

Especificamente, s¢ construiran diferentes celdas con cristales liquidos dopa-
dos a varias concentraciones en configuracién homeotropica v se caracterizaran
por métodos 6pticos. Posteriormente. se utiliza la técnica Z-scan para determi-
nar experimentalmente diferentes curvas de transmitancia como funcién de la
posicién de la celda para diferentes potencias de entrada en el limite débilmente
1o lineal; que en el caso de cristales liquidos equivale a utilizar potencias por
debajo del umbral de la transicién de Frecderickzs. A partir de cada una de Ins
curvas antes mencionadas se construye una tabla de {ransmitancia pico-valle
AT,—, contra potencia Py con ésta sc realiza un ajuste.

Es importante mencionar que ATy P) es una canticad relevante para
conocer la diferencia de fase no lineal como funcion de la potencia v a su vez
permite calcular los valores de las susceptibilidades no lincales involucradas.
Aunque en este trabajo no se lleva a cabo cste andlisis cuantitativo, se dis-
cuten las caracterfsticas de estas curvas que permiten inferir el orden de las no

linealidades involucradas.
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A continuacién s¢ enmarca el contenido de esta tesis. En ¢l primer capitulo
3e hace una breve descripeion general de ciertos conceptos itiles de los cristales
liquidos. Posteriormente, en ¢l segundo capitule se revisan algunos de los
conceptos bdsicos de optica no lineal.

En el tercer capitulo se describe el procedimiento empleado en la preparacién
y caracterizacion de las celdas liquido cristalinas depadas a distintas concen-
traciones. En el cuarto capitulo se discuten los principios bésicos de la téenica
Z-scan, el procedimiento empleado para medir los espectros de absorcién de
dichas -celdas v se reportan las curvas de transmitancia como funcién de la
posicién de la muestra.

En el quinto capftulo se hace un andlisis de los resultados obtenidos en el
capitulo anterior, y posteriormente se presentan las conclusiones obtenidas de
este trabajo.

Los resultados experimentales obtenidos y los modelos utilizados represen-
tan un esfuerzo en tratar de entender los mecanismos épticos ne lineales que

gobiernan a los cristales liquidos dopados.
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Capitulo 1

CONCEPTOS BASICOS DE
CRISTALES LIQUIDOS

Eu este capitulo se hace una hlrcve revision sobre algunas de las caracteristicas
gencrales de los cristales liquidos, se comenta sobre su estructura v sobre la
casificacion de las distintas fases liquido cristalinas. Se comenta brevemente
sobre el limite hidrodindgmico y la teoria de medio continuo utilizados para
describir las distorsiones en el alineamiento del material. Asimismo, debido
a los propésitos de nuestra investigacion se describe con mayor detalle a los

cristales liquidos nemdticos y sus caracteristicas.
1.1 Cristales liquidos

Existen en la naturaleza ciertas fases termodinamicas intermedios entre el es-
tado solido cristalino y el liquido isotrdpico {figura 1.1), las cuales son cono-
cidos como cristales liquidos. Estos estados de agregacion de la materia, son

consecuencia de que cxisten substancias orgénicas que no pasan directamente

21




del estado selido cristalino al liquido isotrépico o viceversa, sino que exhiben
una serie de fases intermedias que tienen propicdades hidrodindmicas como
los liquidos v orden de largo alcance que se nianifiesta como propiedades
macroscopicas anisotropicas {dieléctricas. épticas, de transporte. etc) como los
<olidos cristaiinos. Al observar estas propiedades insdlitas que presentan los
cristales liguidos, el botdnico austriaco F. Reinirzner y el cristaldgrafo alemdn

F. Lejman en 1888, propusieron la existencia de un nuevo estado de la materia.

iy ol NS

Sélido Cristal Liquido
cristalino Liquido isotrdpico

Figura 1.1: En un cristal liquido nemdtico las moléculas tienden a alinearse
a lo largo de una direccién connin, pero son capaces de fluir libremente en el
material, Como se aprecia en los esqueinas, estos sistemas son mas ordenados
que un liguido isotrépico, pero mMenas ordenados que un sdlido cristalino.
Posteriormente J. Friedel en Francia. fué el primero en proponer la clasifi-

cacién de nemdticos, esmécticos y colestéricos [10]. Por su parte Freederickzs

investigd las propiedades dpticas y cléctricas de estos maieriales. A partir
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de los descubrimientos de las propiedades dpticas no lineales de los cristales
liquidos en 1960, se renové el interés en la investigacion bisica de estos sis-
temas debido a que son altamente susceptibles a la accién de campos externos
relativamente débiles [11], como se discutird mds ampliamente en el capftulo
2.

Debido a su naturaleza interdisciplinaria el interés en los cristales liquidos
crecié rapidamente en los iltimos afios [11], [12] ¥ su potencial teenolégico se
increments ampliamente [13].

La ciencia de los cristales liquidos es sumamente extensa. Entre otros, abar-
ca fenémenos como la propagacion de la luz, sus propiedades hidrodinamicas
v de transporte, su comportamiento bajo la accién de campos externos, el es-

tudio de las diferentes fases liquido cristalinas, y las transiciones de fase que

dan lugar a ellas.
1.2 Estructuras moleculares

Las substancias organicas que exhiben [ases lquido cristalinas son altamente
anisotrépicas, y presentan una estructura molecular complicada la cual no se
detalla, sin embargo, se sabe que sus moléculas son alargadas y que sus centros
de masa son capaces de moverse libremente dentro del contenedor, pero la
orientacién colectiva de todas sus moléculas da origen a un orden orientacional

macroscdpico [14]-
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4-Pentyl-4’-cyanobiphenyl (5CB)

CsHu CN | 5A

4

20A

Figura 1.2: Estructura qufmica para ¢l cristal liquido nemdtico 5CB, el cual
consta de dos anillos de benzeno, unidos por un enlace rigido.

Una de las estructuras quimicas tipicas que s¢ presenta en un cristal liquido
es la presencia de anillos de benzeno rigidamente enlazados los cuales corres-
ponden a la parte rigida polarizable de la malécula. En la figura 1.2 se muestra
la estructura quimica para una molécula de cristal liquido nemético denomi-

nado 5CB constituido por dos anillos de benzeno.

i

Figura 1.3: Modelo que representa la estructura de las moléculas de un cristal
liquido en forma de barras, donde n es el vector director y apunta en la direc-
cién del alineamiento espontineo del nematico.
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Un modelo simple que describe a un cristal liquido adecuadamente, es corn-
siderar a sus moléculas alargadas en una direccién promedio la cual se conoce
como eje éptico o vector director fi. Lo anterior define al modelo mds usual
para un cristal liquido nemdtico, en el cual sus moléculas se representan por

barras (figura 1.3), con dimensiones tipicas de 5Ax 204 (15].
1.3 Clasificacién

En la actualidad los cristales liquidos se dividen en dos grupos: termotrdpicos
v liotrépicos. Esta clasificacién se basa en los pardmetros que controlan la
transicion de fase [2].

Esto es, que usualmente estdn constituidos por meléculas orgénicas de bajo
peso molecular, en el caso de los cristales liquidos termotrépicos las diferentes
fases se alcanzan por cambios en la temperatura. Algunas de estas substancias
a cierta temperatura exhiben la fase nematica. Pero a temperaturas mayores
que la temperatura de transicion, éstas substancias pierden su orden orienta-
cional ¥ se vuelven liquidos isotrépicos, es decir, los cambios de fase ocurren
como funcién de la temperatura manteniendo la presién y el volumen cons-
tanies. Este tipo de cristales liquidos se dividen, en base al sistema propuesto
por Friedel, convencionalemente en tres clases: nemdticos, colestéricos y es-

mécticos.

Por otra parte, los cristales liquidos liotrépicos cambian de fase como fun-
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cidn de la densidad de cierlos solutos y es posible encontrarlos en compucestos
amfifilicos, polimeros, etc {16], {17].

En este trabajo se centrard en ¢l estudio de cristales liquidos termotrépicos,
se describird brevemente cada fase y haciendo énfasis en los cristales liquidos

nematicos.
1.3.1 Nematicos

En la figura 1.4 se representa un esquema del orden estructural de un cristal
liquido nemdtico, el cual preserva orden orientacional y un desorden posicional,
es decir, sus moléculas se mantienen en promedio apuntando paralelamente
una con otra, aunque cada molécula posee la capacidad de girar libremente
alrededor de una direccién promedio indicada por el director 11 y desplazarse
por cualquier distancia en cualquier dircecidn,  Es decir. un nematico es un
sistema que es invariante ante traslaciones arbitrarias y rotaciones en torno al
eje dptico.

Cabe mencionar que este orden orientacional da origen a una de las propie-
daces mds importantes de los cristales liquidos nematicos, la anisotropia dptica
que se manifiesta por la presencia de su eje dptico.

A continuacién se precisan algunas de sus caracterfsticas principales co-
mentadas anteriormente:

1.—- La posicién de los centros de gravedad de las moléculas son totalmente

aleatorias y, en consecuencia, presentan solamente una dispersién difusa en
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Figura 1.4: Esquema de la configuracicn de un eristal liquido nemdtico, ¢f cual
s invariante ante traslaciones y rotaciones arbitrarias en torno a n.

¢l patrén de difraccién de rayos x. Las correlaciones en la posicién entre los
centros de gravedad de las moléculas vecinas son similares a las existentes en
los liquidos isotropices convencionales {15]. De hecho, los nematicos fluyen
como liquidos isotrépicos.

2.— Las moléculas de 1os nemdticos preservan cierto orden en su direccion,
ya que tienden a estar paralelas a un eje comun, el cual es representado por un
vector 11, al que llamamos director. Un nemdtico es un medio uniaxial debido
a que tiene su eje Gptico a lo largo de la direccién del director ni. En todos los
casos conocidos existe simetria rotacional completa alrededor del director.

3.~ La direccién del vector director T es arbitraria en el espacio; pero en
la practica es posible controlar esta direccién por medio de condiciones de

frontera de las paredes del contenedor, o mediante la influencia de campos
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externos [11].

1.— Debido a la simetria molecular y al hecho de que sus moléculas son
no polares, los estados del director fi v —fi son indistinguibles. Es decir. un
nematico es considerado centrosimetrico.

5.— La [ase nemélica ocurre solo en materiales aquirales, es decir que no
distinguen entre derecha e jzquierda; ¢sto es, cada molécula constituyente ¢s

idéntica a su imagen en un espejo.
1.3.2 Colestérico

Otro tipo de cristal liquido es el colestérico, el cual se muestra esquematica-
mente en la figura 1.5, y recibe su nombre debido a que su estructura molecular
s caracterfstica de un gran nimero de compuestos que contienen colesterol
(18).

Por planos, la estructura de un cristal liquido colestérico es muy parecida a
la de un nematico, al igual que en éste, las moléculas tienden a apuntar en una
direccién comun. Sin embargo, de mancra espontdnea el ejc de las moléculas,
es decir, el director 1, tiende a girar en torno a otro ¢je. Asi, la direccién del
director 7 det cristal liquido colestérico describe una hélice. por lo que el orden

orientacional se preserva por capas.
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Figura 1.5: Celda de cristal liquido en fase colestérica. A la izquierda se
muestra la proyeccién del vector n en el plano del dibujo. A la distancia hcn
la cual el vector n regresa a su direccién original se le conoce como pase ©

“pitch”.
1.3.3 Esmécticos

Los esmécticos son cristales liquidos mas ordenados que los antes discutidos
debido a que tienden a organizarse por sk mismos en capas, tal como se nuestra
en la figura 1.6.

En este tipo de cristales liquidos, al igual que en el caso de los nematicos, las
moléeulas son capaces de girar alrededor de la direccién de orientaci6n i, pero
a diferencia de éstos, no pueden moverse de la capa en la que se encuentran.
Es decir, pueden fluir de un lado a otro a lo largo del contenedor, pero no

tienen la capacidad de cambiar de capa.
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Figura 1.6: Esquema de la configuracién de un cristal liquido esméctico, el
cual ticne un arreglo por planos.

1.4 Distorsién en el alineamiento

En principio, la orientacién colectiva de las moléculas en un cristal liquido
nemdtico es arbitraria. Sin embargo, en las celdas utilizadas eorminmente,
el alineamiento de las moléculas puede ser inducido de diversas maneras. Es
decir, es posible someter a los cristales liquidos nemdticos a ciertas condiciones
de frontera que deforman la orientacién molecular natural en ellos.

En la figura 1.7, se muestra esquematicamente que si una placa de vidrio
se \rata qufmicamente o se frota en una direccién preferencial se puede inducir
la orientacién de las moléculas sobre ella. Cuando las moléculas se orientan
para-lelamente a las placas a estas celdas se les deno-mina planares. Asi. tam-
bién es posible inducir por tratamiento quimico que las moléculas se orienten

en la direccién perpendicular a las placas. en cuyo caso al alincamiento se le
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Placa de vidrio

L7 > ATty

Tratamicnto Quimico
Alineamiento de las

Placa de vidrio moléculas
Frotamiento

Figura 1.7: Alincacién de las moléculas de un cristal liquido inducidas por
{rataniiento quimico para la configuracién homeotrépica, y por frotamiento
para la configuracién planar.

denouiina homeotrdpico. Es posible también inducir alineamiento en una di-
receién arbitraria. En el capftulo 3 sc discutird con mds cuidado ¢l método
empleado para producir este alineamiento.

Finalimente, al combinar dos placas en las cuales las moléculas de un cristal
liquido se encuentre fuertemente ancladas, pero con distinta condicion de fron-

tera se obtienen las celdas hibridas.
1.4.1 Deformaciones eldsticas

Como consecuencia de las distorsiones en el alineamiento, habrd una defor-
macién en el ordenamiento de fas moléculas y por ende ¢l director varfa de
punto a punto. Es posible describir estas deformaciones mediante la teoria
del continuo, despreciando los detalles de la estructura molecular, debido a
que las dimensiones de las moléculas (5Ax20A) son mucho menores que las
dimeusiones tipicas de las celdas nemdticas (= 1pm) [15].

Considerando un sistema con una deformacion débil, los estados distorsio-
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nados pueden describirse en términos de un campo vectorial fi(r}, que pone
de manifiesto los cambios en la direccién del director. pero cuyas variaciones a
escala molecular son suaves. De hecho. cl director es una variable macroscopica
que forma parte de las variables hidrodindmicas de un nemdtico junto con la
densidad de masa. la velocidad y la densidad de energia, estas 1iltimas asocia-
das con las leyes generales de conservacion [19].

Este tipo de descripeidn conocido como el método hidrodindinico se puede
realizar debide a que en el limite de escalas temporales y espaciales muy
grandes, cuando los grados de libertad microcédpicos del sistemas han alcanzado
sus valores de equilibrio solo sobreviven un nimero muy pequeiio de procesos
lentos. La evolucidn de estos procesos se describe por medio de las variables
hidrodinamicas correspondientes por medio de termodindmica local, lo cual
implica utilizar un potencial termodindmico que sea funcién de las variable
hidrodindmicas.

Por ejemplo, si se ignoran los efectos hidrodindmicos generados por el posi-
ble desplazamiento de los centros de masa de las moléculas del cristal liquido,
dada la distorsién eldstica en el vector director 1 inducida a temperatura cons-
tante T existird una energia libre de Helmholtz Fy(T. V) asociada a ella. Se
puede representar esa energfa mediante la densidad de energia libre de Frank
F; 204, la cual puede desarrollarse, de acuerdo las hipGtesis expuestas, en una

serie de potencias de las cantidades Vii. La equivalencia entre fi y —1 impone
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Figura 1.8: Deformaciones basicas en un cristal liquido nemaético: splay, twist
y bend.

restricciones en la forma de la densidad de energfa de distorsién Fy, la cual

resulta ser par en 0, cs decir
1 IRV S, SR B o
Fd=§K1(V-n) +§K2(n-Vxn) +§K3(nxVxn) , (L.1)

donde K1, K2 y K3, son las constantes elasticas isotérmicas, cuyos valores
tipices son del orden de ~ 107 N.

Cada una de las constantes involucradas en las ecuacion (1.1) se rclaciona
con un tipo basico de deformacion eldstica en el cristal liquido nemdtico, las
cuales se obtienen cuando el director cambia de un punto a otro. Existen tres
tipos de deforinaciones bésicas en un cristal liquido las cuales son conocidas en
inglés como: splay, twist y bend. Estos tres tipos de deformaciones involucran
cambios de orientacién bidimensionales, y todas las deformaciones eldsticas en
un cristal liquido nemético pueden obtenerse como una combinacion de estas
deformaciones basicas (figura 1.8).

Las constantes eldsticas en general son distintas pero tienen el mismo orden
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de magnitud. Una aproximacién 1til es la de “constantes elasticas iguales™, la
cual se obtiene al suponer que Ky = Ky = Ky = K. En este caso se puede

demostrar [15] que la ecuacién (1.1) se reduce a
1 - PP
Fy= 5K[(v SAP 4 (Y x @) (1.2)

Para encontrar la configuracion de equilibrio que adopta el cristal liquido
se considera a la densidad de energia libre Fy como una funcional del vector
director y sus derivadas cspaciales para posteriormente catcular la derivada
variacional de esta funcional ¢ igualarla a cero. Se debe mencionar que ademds
de la contribucién eldstica, la densidad de energfa libre puede presentar otras
contribuciones originadas por campos externos, como se verd en la préxima

seccion.
1.4.2 Influencia de un campo eléctrico externo

Debido a la anisotropia de sus moléculas los nemdticos poseen una constante

dieléctrica anisotrépica que vale €2 a lo targo del director y £, ¢ la direccioén
. . " . = P

perpendicular. Cuando se aplica un campo eléctrico externo E | a un nemdéltico

el vector de desplazamiento eléctrico estard dado por

en donde 2 es el tensor dieléctrico dado por

— o~
T =g, I +e,00. (1.4)
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Aqui T representa ¢l tensor identidad y e, = £, — £,. es la anisotropia
dieléctrica, que puede ser positiva o ncgativa, dependiendo de la estructura
molecular de los constituyentes moleculares del nemdtico. La ecuacién (1.3)

es la relacidn constitutiva del nemdtico y muestra que el cristal liquido es un

—

medie uniaxial cuyo eje 6ptico se encuentra a lo largo de ni. El hecho de que ™2
dependa de 7 y que éste a su vez dependa de E da origen a las no linealidades
opticas de los nemdticos como se discutird a lo largo de csta tesis.

La densidad de energfa libre de Helmholtz F, en el nemdtico asociada a la

interaccién con un campo eléctrico f, tiene la forma
1— —
Fo. = —=D e E
2
1, = ~ -
=—§[E_]_E2+Ea(n. E)Y, (1.5)
= 2 -~ =
donde {(ne E)= E%cos8, con # el dangulo que forman i y E. Nétese que F,
—
estal que si i y K son paralelos, § = 0 por lo que F; tiene un maximo, y un
minimo cuando son perpendiculares, f = 7 /2.
De la ecuacion (1.5), se tiene que cuando g) > £ (g0 > 0), ¢l director tiende
a alinearse paralelo al campo eléctrico, mientras que cuando £y < £ (g, < 0)
-
la presencia del campo E favorecerd una alineacidn del director perpendicular
a él
La anisotropia en la constante dieléctrica permite pensar en un método de
alineamiento del director por medio de un campo eléctrico. Bajo la influencia

de un campo eléctrico E 1a densidad de energia libre total £ de Helmholtz en
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el nemitico cstd dada por

F=F+F. (1.6)

En estd ecuacidn se toman en cuenta tanto los efectos de un campo eléctrico
externo actuando sobre ¢l nemdtico, como los cambios de su energia libre de
distorsion los cuales en conjunto dan lugar a la configuracién orientacional del
cristal liquido.

Cuando un campo externo se aplica a una muestra de cristal liquido sujeta
a condiciones de anclaje en sus fronteras, los efectos eléctricos y eldsticos cotn-
piten fuertemente, dando como resultado que no cualquier campo eléctrico es
capaz de inducir una distorsién en la configuracién del director. Solo cuando la
intensidad del campo eléctrico es mayor a cierto valor umbral, llamado campo
critico, se logrard la reorientacién mediante un campo elécirico.

Algunas veces es convenicnte describir la distorsion de un cristal liquido
inducida por un campo externo en términos de torcas en lugar de expresarlo
como un balance de energias. De acuerde con la expresion general para la

torea inducida por un campo eléctrico [21] se ticne

— = = ~ =
T=DxE=5a(n-E)(an). (L.7)
Esta torca se debe equilibrar con la torca eldstica indicida por las fronteras

sobre el cristal lfquido que también se puede calcular a partir de Fy. Cabe

senalar que esta descripcién angular es totalmente equivalente a la detallada
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arriba para las densidades de cnergia libre. Aqui se ha incluido la ccuacion

{1.7) porque serd 1til en discusiones posteriores.
1.4.3 Efecto Freederickzs

Anteriormente se ha mencionado que los cristales liquidos nemdticos posecn un
gje optico el cual es posible modificar aplicando un campo externo. La reorien-
tacion del director de un cristal liquido nematico por un campo electrostatico
cuando éste rcbasa cierto valor umbral, es conocida como la transicidn de
Freederickzs y fué reportada por el soviético V.K. Freederickes [11]. Cabe
mencionar que esta transicién no es una transicién de fase sino reo-rientacional
y que el valor del campo umbral depende tanto de la direccion del campo
externo como de la configuracion inicial del nemético.

Posteriormente se observé un efecto similar pero con campos dpticos en el
cual se midieron susceptibilidades no lineales enormes que son del orden de
107 mayores que en S;0; [22} para estos materiales. A este efecto se le conoce
como la transicién de Freederickzs éptica y se manifiesta dpticamente como
un auiento notable en la divergencia angular del patrén de difraccicn del haz
¢n el campo lejano. En efecto, una vez que la intensidad del haz sobrepasa la
intensidad umbral el patrén de difraccion se abre considerablemente y muestra
un espectro que consiste en alrededor de ocho anillos concéntricos [23]. En esta
tesis se miden y reportan los valores umbrales de la transicion de Freederickes

Optica para cristales liquidos dopados en la seccidén 4.2,
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Capitulo 2

ALGUNOS CONCEPTOS DE
OPTICA NO LINEAL

En este capitulo se revisan algunos de los principios generales de la dplica
no lineal. Se aboca especialmente a medios de Kerr y se discute con detalle
¢l fendmeno de autoenfocamiento. Adicionalmente. se construye un modelo
simplificado en donde se muestra que un cristal liquido pure en configuracion
homeotrépica y confinado en una celda, se puede representar por un medio de
Kerr para campos dpticos relativamente débiles, se revisan también, algunas
de las caracteristicas de las tintas dopantes v el modelo mnas aceptado para
explicar el efecto Janossy. Finalmente se comentan los principios Ledricos de
la técnica Z-scan por medio de la cual se caracterizan a los cristales liguidos

dopados en el capitulo 4.
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2.1 Optica no lineal

Una gran cantidad de fenémenos fisicos ocurren cuando luz de baja intensidad
teractia con la materia, estos fendmenos son analizados por la éptica lineal.
En estos casos la respuesta del material puede ser considerada. una propiedad
intrinscea la cual no dependen de la intensidad de la luz, incluso el compor-
tamiento del material puede ser diferente para distintas longitudes de onda
(A), v diferentes vectores de onda (?) En las dltimas décadas a partir de la
invencion del laser, se han realizado estudios en matertales donde las fuertes
interacciones entre la luz y la maleria originan cambios en las propiedades
épticas del material que dependen de la intensidad y polarizacién de la Juz.
Fs decir. tanto ¢l haz 6éptico modifica las propiedades dieléctricas del medio
como el medio a su vez modifica la dindmica del haz. Cuando ésto ocurre se
pucde decir que las relaciones constitutivas del material son no lineales porque
propiedades como el tensor dieléctrico dependen del campo eléctrico aplicado
y por tanto originan nuevos fenmenos que van mis alld de la 6ptica lineal. De
esta manera, los materiales antes descritos mostrardn una respuesta no lineal
que va no es proporcional a la intensidad del campo déptico aplicada la cual
puede saturarse ante la presencia de campos extremadamente intensos o bien
exhibir histéresis cuando el material presenta la misma respuesta para, valores
distintos del campo dptico.

El campo de la éptica no lineal ha sido rapidamente desarrollado, y es un
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drea de investigacion de actualidad. muy amplia y activa.
Para medios lincales existe una relacion de proporcionalidad entre el catpo
cléctrico aplicado v la respuesta del material, es decir, la polarizacitn estd dada

en unidades del sistema internacional (MIKS) por
7 = 7OIE. 21)

donde %Y es el tensor de suceptibilidad dieléctrica. Asimismo, la ecuacidn

que relaciona el desplazamiento eléctrico (B) y a la polarizacién (F) es
— —
D=5xE+P, (2-2)

en donde € s la permitividad dieléctrica del vacfo.

Cuando X" es independiente del campo E se obticne la ccuacion que
des-cribe la propagacion de la luz en el régimen lineal. La generalizacion
de esta ecuacién constitutiva al regimen no lineal resulta de considerar a las

propiedades de los materiales como funcién del campo éptico.

—_—

JoF ;P =T(EBE (2.3)

ol

D =T

donde ‘E es el tensor de permitividad dieléctrica.
La polarizacion se puede desarrollar en términos del campo eléctrico como

una serie de potencias del mismo [24], es decir,

PO +ZX +ZE:)£V1 +ZXI31E wl)E!(wg)
+Zkf_?fij wl E’(“‘ ')E ( ) +Z£a)l “‘)1 Bl(wﬁ) {-24)

Hm
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en donde w, wy, wa,... denotan las frecuencias de los distintos haces 6pticos que
interactiian en cada proceso no lincal y ", g = 1.2, ... representan las
susceptibilidades no lineales asociadas a los n-ésimos ordenes. Cada uno de los
{erminos de la ecuacién (2.4) pueden ser identificados de la siguiente manera

1.— El primer término del desarrollo estd asociada con la polarizacion
espontanea P° del material y la presentan materiales conocidos como elec-
tretos.

9 — El segundo término es asociado con la respuesta 6ptica lineal commin
del material v se caracteriza por la susceptibilidad dieléctrica lincal XS) del
material.

3.— El tercer término caracterizado por &g describe a materiales 6ptica-
mente activos lo cuales se distinguen por inducir una rotacién continua en el
plano de vibracién de un haz de tuz al propagarse a lo largo del cje optico del
material [25].

4.— Fl cuarto término que contienc a xg[) involucra procesos 6pticos no
lineales de segundo orden, como la generacion del segundo armonico, la recti-
ficacion y amplificacién paramétrica [24], el efecto electréptico inverso, etc.

5.— El quinto término que involucra a x‘(?t)m corresponde a procescs de
tercer orden, como la generacién del tercer arménico, efecto Raman, efecto

Kerr, conjugacion de fase, autoenfocamiento [24], etc.

6.— El sexto término que contiene a &gi) corresponde a efectos magnetop-
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ticos como el efecto Faraday [25].

En el caso de materiales centrosimétricos se ticne que los efectos de segundo
orden XS,?;). no pueden ser generados debido a las propiedades de simnetria,
por lo que la susceptibilidad no lineal mds baja corresponde a la de tercer
orden xﬁ?m. En esta tesis sc cstudian este tipo de materiales denominados
centrosimeétricos, cuando sobre cllos incide un haz lo suficientemente potente.
La ccuaci6n (2.4} para un solo haz monocromatico, en ausencia de polarizacién
espontdnes. efectos magnéticos y efectos de segundo orden se puede escribir

COMIo

P(w) = (" + XD () + XV EW)* + ) E(), (2.5)
en donde se ha supuesto adicionalmente por simplicidad que el medio es
isotr6pico v por tanto se han sustituido los tensores de las susceptibilidades
dieléctricas por escalares.

En la ecuacién {2.3) se puede reconocer que la cantidad entre paréntesis
juega el papel de una susceptibilidad y que depende del campo eléctrico. Com-
parando la ecuacién (2.4) con las ecuaciones (2.3) para el caso isotrépico. se
puede definir un indice de refraccién n(E) que depende del campo eléctrico

como

n(B) = \/gz Jeox + 1

Ve [1 X+ xPE 4+ xPE ]

K3l
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que si se desarrolla nuevamente en serics de potencias del campo eléctrico E,

conduce a
— 1 (OF 58
o (1 + M)
{5) a2
+E X lﬁ__)_ B«
20\ /14 %M 41+ x) o
0 bien
EY = na 2 4
n(E) Jncf+?[E'| +nug|E] + . (2.7)

en donde nes = /Eo(1+x'") corresponde al indice de refraccién lineal, mientras
quens = X/ Ee (1 + x(”)% es conocido como e indice de refraccion no lincal
de segundo orden.

La ecuacién {2.7) expresa el fndice de refraccién no lineal en términos de
potencias pares del campo eléctrico aplicado. Si solo el indice n; es relevante

¢l cristal lquido podré ser considerado como un medio de Kerr bajo la accién

de un campo eléctrico moderado’.
2.2 Medio de Kerr

A lo largo de este trabajo se representard a los nemdticos por medios de Kerr,
lo cual significa que el indice de refraccién dependiente del campo n{ ﬁ) puede
ser expresado como en la ecuacion {2.7). Aunque existen en la literatura diver-

s0s trabajos tedricos en donde se muestra que un nematice se puede aproximar

1Ge considera un campo eléctrico moderado, cuando éste se encuentre por debajo de la
transicién de Freederickzs, vedse seccién 1.4.3.
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por un medio de Kerr {26], [27]. En esta seccién se construye un modelo sim-
plificaco en donde también se nuestra ésto en el limite de cunpos débilmente
no lineales.

Como se menciond en la scecién 1.4.2, los cristales liquidos pueden distor-
sionar su configuracién por medio de un campo externo eléctrico ﬁm- Cuando
cste camnpo scbrepasa el umbral de Freederickzs. alinea al vector director del
cristal liquido en direccién paralela a dicho campo.

Para encontrar la distribucidn del director como funcién de la posicién n-r),
sc minimiza la densidad de energia libre de Helmholiz. la cual estd dada en
la ecuacién (1.6) que contiene una contribucién debida a la distorsion elésti-
ca v otra debida al campo eléctrico. Si se considera un haz monocrématico
linealmente polarizado que incide en el plano rz. éste inducird distorsiones
confinadas en el mismo plano por lo que es conveniente expresar al director
como (véase figura 2.1)

i = (send, 0, cosd). (2.8)

Considerando la geometria que aparece en la figura 2.1, no existen distor-
siones “twist” debido a i - V x @i = 0, por lo que la ecuacion {1.1) tome la

forma

1 AN A% 5
Fd—zKlsenB(dz) +2K3cos:9 =) (2.9)

Como se comentd en la seccién 1.4.1 las constantes eldsticas son del mismo

orden de magnitud por lo que por simplicidad se tomard la aproximacisn de
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Figura 2.1: Esquema en donde se muestra la distorsion de una celda
homeotrépica de espesor L, originada por un camnpo externo.

constanies cldsticas iguales (K| = K3 = K) y por tanto la ecuacion (2.9) se
reduce a

. K [doN?
P“‘?(E)' (2.10)

Por otro lado, la contribucidn correspondiente a la densidad de energia
eléctrica Fy, estd dada por la ecuacién {1.5). Sustituyendo la ecuacién (2.8)

—
en la ecuacidn (1.5) y tomando encuenta que E estd en la direccién z se

encuentra que F, toma la forma
1 .
Fe=3 [e2EZ + easen®fEZ] . (2.11)

Asi. 1a densidad de crergia libre total e Helmholtz. dada en la ecuacién

(1.6) es de 1a forma

Fﬁﬁ(“) _ Sagen?0E2 + C. (2.12)
dz 2

donde C es un ténmino constante que no depende de la orientacion del director.
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Towmando ta derivada variacional de F e integrando una vez se obtiene

2

dg Ea “ 5

— | —-—cos"OFE; =1 213
(dz) A o ( )

Si la intensidad del campo elécirico es apenas el valor del umbral de la

trausicion de Freederickes se inducirdn distorsiones muy pequeias de tal forma

que el angulo de distorsion § << 1, entonces a primera aproximnacién cos” 4 =

1, de donde la ecuacién (2.13) se reduce a

2 -
(‘”’) - ;E“Eﬁ =0

dz

{2.14)

A partir de esta expresion sc obtiene la dependencia aproximada de § como

funcién del campo eléctrico cxterno
{2.15)

~ [Ea )
f = K|EIL+O{E R

donde L representa el espesor de la celda.
Por otro lado, para un cristal lfquide nemdtico el cfecto de autoenfocamien-

10 es sélo observado para una onda extraordinaria la cual tiene un {ndice de

refraccion efectivo [28] dado por
(2.16)

NeMNy

N o d + ool
/nZcos® 8 + nZsen®d

donde § representa el dngulo que forma el vector de onda k y el director fi,

véase figura 2.2.
En consistencia con las aproximaciones anteriormente hechas se considera
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Figura 2.2: Esquema donde se muestra que # representa el dngulo que forma
el vector de onda k y el director n.

sen?f = 6% y cos? @ = 1, en la ecuaci6n (2.16) y se obtiene

n=———te + Of"). (2.17)

Utilizando la serie (1 +z)™" =17 2}, donde z = —%02 = z—éiﬁ |E*L? ¥

«

n = ~1%. la ecuacion {2.17) toma la forma

~ ln £a 252
71—-110( +§—27(-|E{ L +O(E4)), (2.18)

en donde se utilizé la ecuaci6n (2.15) para eliminar el dngulo de orientacidn.
La ecuacién (2.18) muestra que en ¢l limite débilmente no lincal el indice
de refraccién depende cuadréticamente con el campo eléctrico, tal como ocurre

en un medio de Kerr, caracterizado por la ecuacion (2.7).
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2.3 Dopaje por tintas en cristales liquidos

Como se ha mencionado, este trabajo de investigacién sc realiza con cristales
liquidos dopasos con tintas dicrdicas. Las aplicaciones mds comunes para cste
efecto son los llamados dispositivos electro-6pticos, conocidos como displays
LCDs que estdn compuestos de una mezcla de cristal liquido con tinta dicrdica
[29]. Las tintas dicréicas se dividen en azéicas y en antroquinonas, las primeras
contienen uno o més enlaces de la forma -N=N- y su estructura qufmica usual-
mente ésta formada por una sola cadena lineal mientras que fa segunda contiene
al compuesto carbonflico antroquinona formado por tres anillos de benzeno en-
lazados linealmente incluyendo un par de oxigenos con enlaces dobles en las
direcciones perpendiculares, véase figura 2.3. Estas tintas usualmente se dife-
rencian por su color las azofcas, comunmente son rojas, amarillas o naranjas,

mientras que las antraquinonas son azules, violetas o rojas.

0

0O

Figura 2.3: Compuesto carbonilico antroquinona formado por tres anillos de
benzeno enlazados linealmente incluvendo un par de oxigenos con enlaces
dobles en las dirccciones perpendiculares.
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Figura 2.4: Estructura qufmica para la tinta dicréica D16.

Ambos tipos de tintas son extensamente empleadas en displays, debido a su
buena solubilidad en los cristales lfquidos y a su fotosensibilidad sin embargo,
se sabe las tintas antroquinonas son mis fotoestables que las tintas azdicas
(30i. En general estas tintas solo presentan un maximo e absorcidn en cierta
lengitud de onda Ap., pero pueden exhibir dos o mds picos de absorcién.
Ademads. debido a la anisotropia de sus moléculas, las tintas dicréicas absorben
luz de manera selectiva, es decir absorben una cantidad diferente de luz si
éstas se cncuentra polarizadas a lo largo o perpendicularmente al eje de sus
moléculas. Cuando las tintas absorben mids Iz a lo largo de su cje molecular
se dice que tienen un dicréismo positivo y cuando lo hacen en la direccidn
perpendicular, se les llama dicréismo negativo.

Cuando una de estas tintas que poseen moléculas elongadas se mezclan con
un cristal liquido, sus moléculas tienden a orientarse a lo largo de la direccion

preferencial del director del cristal liquido. Mads aitin, sc¢ ha observado que
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al dopar a los cristales liquidos puros con pequeinos porcentajes (v 0.5%) de
estas tintas, se presenta un efecto conocide como Janossy {31]. Esie efecto
consiste en la reduccion de dos érdenes de magnitud en el valor umbral de la
transicion de Freederickzs originande que éste tome valores del orden de - 1
mW. Aunque en la actualidad no existe una explicacion satislactoria de este
efecto a continuacién se expondran brevemente las ideas mas aceptadas en los
modelos que se encucntran en la literatura.

Sesabe que las tintas dicroicas, bajo la accién de un cainpo éptico incidente,
sufren una transicién estructural de un estado cis a un estado frans (320 que
modifica su forma de una estructura lineal a otra en forma de herradura:
conocida como fotoisomerizacion (véase figura 2.5). Por esta causa se ha pro-

puesto que las moléculas de tinta en forma colectiva gjercen una torca adicional
sobre ¢l sistema dado por

rp=n(asE) (ix E), (2.19)
en donde 7 es una constante adimensional del material. A pesar de que no se
ha dado un significado ffsico para n. esta constante es proporcional a la con-
centracién de tinta y depende de las estructuras moleculares tanto del cristal
liquido como de la tinta. En ciertos sistemas para los que la concentracidn de
la tinta es menor al 1% 7 puede ser hasta cuatrocientas veces mayor que z, v
también puede tomar valores negativos ain a frecuencias épticas. Existen di-
versos modelos tedricos macroscopicos y microscdpicos {33, (6] en la literatura
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Q) D)

Figura 2.5: Transicién estructural de un estado trans (a) a un estado cis ()
bajo la accién de un campo 6éptice incidente, que da origen a un cambio de
estructura lineal a en forma de herradura; conocida como [otoisomerizacion.

para calcular n sin embargo, ninguno ha sido capaz de explicar completamente
la fenomenologfa observada en los sistemas dopados.

La similitud entre la ecuacién (2.19) v (1.7) no es fortuita sino que es
o resultado de que el sistema dopado a concentraciones menores al 1% deben
mantener las mismas simetrias que un cristal liquido puro bajo la aproximacidén

del campo medio.
2.4 Autoenfocamiento.

A partir de 1980 sc han publicado gran cantidad de articulos reportando una
extraordinaria respuesta optica no lineal de los cristales liquidos, en los cuales
se ha observado fen6émenos no lineales a potencias moderadas (~ mW) como

ol autoenfocamiento {34], [22], amplificacién del haz por mezclado de cuatro

ondas{33], etc.




Actualinente es bicn conocido que el campo eléctrico a bajas frecuencias es
capaz de reorientar a las moléculas del cristal liquido, lo cual es ampliamentc
utilizado para diseiiar pantallas de cristal liquido [36].

Uno de los fendmenos no lineales de tercer orden que se presenta cn los
cristales liquidos es el denominado autoeniocamicnto, que se puede cntender
como un efecto de lente inducido cuando un haz de intensidad transversal
variable atraviesa un medio no lineat ¥ sufre una distorsion de su frente de
onda. Este efecto es causado por la dependencia del indice de refraccién con
Ja intensidad de la radiacién.

Cousiderando en particnlar un haz de perfil transversal gaussiano propagan-
dose a través de un cristal liquido con indice de refraccion n dado por la
ecuacion (2.7). Si el valor de ng cs positivo y como la parte central del haz
es mds intensa, se tiene que el indice de refraccion en el centro del haz es
mas grande que en sus bordes; lo cual a su vez origina que el haz se propage
mds lentamente en la parte central que en los hordes. Por tante, conforme el
haz viaja a través del medio el plano original del frente de onda se distorsiona
progresivamente. La distorsion que presenta el haz es similar a la que pro-
duciria una lente positiva cuya distancia focal es inversamente proporcional a
la intensidad de dicho haz [23], por lo que se dice que ¢l rayo se autoenfoca
cuando viaja por el cristal liquido. Sin embargo, si el haz se propaga & través

de una abertura finita éste se difracta de tal forma que su divergencia angular
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Figura 2.6: Diagrama csquerético del sistema necesario para observar el
cfecto de autoenfocamiento en un cristal liquido nemdtico en configuracion
homeotrépica. Aqui w, representa la cintura del haz.

crece inversamente proporcional al cuadrado del radio de curvatura del haz.
Ambos efectos se superponen y cuando sc compensan uno con otro, el haz se
propagaré por grandes distancias sin deformarse.

En contraste, cuando ny es negativo, se obtiene el fendmeno opuesto, el
cual se denomina autodesenfocamiento. Estos efectos se producen cuando un
medio no lineal produce un cambio en la divergencia angular del haz, de tal
manera que pueden ser detectados midiendo la variacién del didmetro del haz
en una pantalla situada en el campo lejano.

El autoenfocamiento de la luz en un cristal liquido nemdtico puede ser
ohservado para diferentes geometrias y con diversas configuraciones del cristal
liquido. Debido a la dependencia inversa de la distancia focal con la intensidad
del haz, este fenémeno se manifiesta experimentalmente como un decremento

en la divergencia angular de un haz en el campo lejano que atraviesa una celda
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nenitica, al incrementar su intensidad (véase figura 2.6).
2.5 Técnica Z-scan

Los cristales liquidos son materiales que presentan una mty buena respuesta
optica no lineal, por lo que st estudio en este terreno se ha incrementacdo en los
afos recientes. Desde hace décadas se han desarrollado muchas técnicas que
han sido utiles para medir el indice de refraccign no lineal 1, o su equivalente,
la paric real de la susceptibilidad de tercer orden ¥, como la interferometria
no lineal [37), [38], el mezclado de ondas [39], y las mediciones por distorsion
de haz [40]. Las dos primeras son técnicas senstbles, pero su arreglo experi-
mental requiere de una mayor cantidad de dispositivos 6pticos y de ldseres,
niientras que en la técnica de distorsién de haz se requiere un andlisis comple-

jo de propagacion de ondas.

Debido a la mayor infraestructura y andlisis que requerfan las técnicas
anteriores. se desarrollé una técnica ideal, por la simplicidad experimental que
presentaba y por la alta sensibilidad que aportaba el dispositivo de esta Lécnica,
conocida como Z-scan {7}, cuyo dispasitivo s¢ muestra esquendticamente en
la figura 2.7. Esta técnica consiste en desplazar la muestra a estudiar un
intervalo antes y después de la distancia focal de la lente, con el objetivo de

medir los cambios de intensidad a través de una abertura con un detector en
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cl campo lejano.

Retardador
Lemte «———  Detector

=
e

Léser Polarizador Muesia AbBl’tllra

Figura 2.7: Esquema empleado en la técnica z-scan, en el cual se muestran sus
componentes principales, TS representa la platina de translacién que desplaza
a la muestra antes y después de la distancia focal de la lente.

Esta técnica no solo permite medir e! fndice de refraccién no lineal na.
sino también su parte imaginaria que es el coeficiente de absorcion no lineal.
Laos resultadas que aporta Z-scan sirven para conocer tanto la magnitud como
el signo de ns, éste Wltimo que se obticne cualitativamente de fa curva de
transmitancia contra posicion de la muestra obtenida con esta técnica. Z-scan
(véase figura 2.8) se basa en la transformacién de distorsién de fase a distorsion
de amplitud inducida por el medio no lineal durante la propagacién del haz.

Se han realizado muchos trabajos sobre la propagacion de la intensidad del
laser incidiendo en un material no lineal en el cual se observa autorefraccion
{41], [42]. Aquf se utilizard un haz gaussiano continuo de cintura w, (véase

figura 2.6), que viaja a lo largo de la direccién +z y estd enfocado en el plano
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Figura 2.8: Grafica de Z-scan, la cual muestra un indice de refraccién nolincal
n positivo (linea contintia) y negativo (linea puntcada).

2 = (. Es bien conocido que el campo cléctrico E de un haz gaussiano [43]

puede escribirse como

E(zr.t) = El(t) Wo e(ur'l/w?(z)—ikr?ﬂﬂ(:\)exo-_:.t): (2.20)
w(z)

donde w?(z) = w? (1 + 2%/2}) corresponde a la cintura del laser en la posicion
- de la muestra, R{z) = z{1+2%/2) es el radio de curvatura del frente de onda,
mientras que z, = kw2/2 = mw?/X es la longitud de difraccién del haz {que
es la distancia a la cual ocurre la difraccion del haz o distancia de Rayleigh),
donde k = 3;' es el vector de onda, ¥ A corresponde a la longitud de onda del
laser. E,(t) denota el campo eléctrico de la radiacién en el plano focal (z = 0),
y el factor ¢i#(z4) contiene todas las variaciones de fase radialniente uniformes.
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A continuacion se formula y discute brevemente un método simple que
permitira analizar los resultados obtenidos con 7-scan. Fn general se pueden
considerar no lincalidades de cualquier orden pero, por simplicidad s¢ cousi-
deraré que la intensidad depende de un proceso de refraccion no lineal de tercer
orden. De esta manera. el indice de refraccion no lineal puede ser expresado en
términos del ndice de refraccién lineal n,. v del indice de refraccién no lineal

na de segundo orden por medio de la siguiente expresidn

n=n,+=|E (2.21)

donde E es el valor pico del campo eléctrico.

Suponiendo que la amplitud del haz varia suavemente dentro de la muestra
se puede supener que la solucidn a la ccuacién de propagacién es una onda
casi-plana , en la cual se consideran los cambios de fase en el perfil a lo largo

de la direccién de propagacién sin modificar la amplitud de la onda, es decir
E = Ee®°. (2.22)

Al sustituir formalinente esta funcién de prueba en la ecuacién de onda se
obtiene la ecuacién de la eikonal [44], que se resuelve en forma aproximada
expresando su solucién en (érminos de la intensidad [ y del cambio de fase Ao

del haz dando lugar al sistema de dos ecuaciones desacopladas dado por

di

- =-ao(Di, (2.23)




dA¢

daz'

= An(Dk. (2.24)

donde 2 es la distancia medida a partir del plano de¢ entrada de lanuestra.
An = ol (1)/2e0cm, y a(f) = a + O(J . Aquf o s el cocficiente de absorcion
lincal que se define en la seccién 4.4.1.

La ccuacion (2.23) representa el flujo de energia debido a los cambios de
la irradiancia que se originan cuando el haz se abre o se cierra al atravesar
¢l medio. En cste caso no se tomardn en cuenta los efectos de disipacién no
lineal, es decir se considera que la atenuacién es proporcional a la absorcidn
lineal. Para obtcner la ecuacién (2.24 se despreciarén los etectos debidos a
la refraccién lincal considerando que [ << z. donde z, denota la distancia
de Rayleigh? y L es el espesor de la celda. Los términos correspondicntes a
la refraccién no lincal se despreciaron considerando que L << E&E('U_) donde
A@(0) es la fase inicial con la que el haz entra a la muestra. v sélo se empled
el término debido al autoenfocamicnto. Las soluciénes a las ecuaciones (2.23)

y (2.24) son

') =lLe™*, (2.25)
ki, -
A¢=%~1—e oLy (2.26)

donde I, representa a la irradiancia en la entrada de la muestra. Sustituyendo

la ecnacion {2.25) en la ecuacion (2.24) e integrando la expresion resultante de

22, represents la distancia a lo largo de la propagacién del haz a partir de la cual el
didgmetro del haz aumenta de we a Vs, donde a, o5 la cintura del haz,

o
[




0 a L se obtiene el canbio de fase debido al autoenfocamiento
Ag, [ty = kAns{f) Lesy, (2.27)

donde Ao, (1), I{t} son el cambio de fase v la irradiancia en el plano focal.
Legy = 1= e™!] fa representa la longitud efectiva de Ya muestra y Ano =
nala(t))2z00m,. Expresando Ao, (t) en términos de la amplitud del haz dado

por la ecuacién (2.20) se tiene

1 __2r?
Ag — kAn(t)Lers——g75€ (2.28)
1+ 23/
en donde se ha utilizado la relacion
CTLeE
lo=—5 2 E, ) (2.29)

Es posible reescribir la ecuacion (2.28) como

Aoz, r1) = Ady(z. >, (2.30)
con
_Aogy(t) )
Boy(a:t) = 7272 (2.31)

donde la ccuacion (2.30) representa el cambio de fase que sufre el haz gaussiano
al atravesar una muestra delgada de longitud L.
Ahora, si sc toma en cuenta 1a absorcién se obtiene a la salida de 1a muestra

un campo cléctrico Ee ¢l cual muestra una distorsién de fase no lineal

Eu(r.2,t) = E(z,r, {)em L2 BHEn, (2.32)
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donde E{z,7,1) es el campo en la enirada de la muestra y estd dado por la

ecuacién (2.20), e=¢%/? es ol factor de absorcion, y e2*="! refleja el cambio
de fase debida a la distorsion producica por el medio.

Un tratamiento mds adecuado es considerar al haz de entrada como una
descomposicién gaussiana (GD), que consiste en desarrollar la fase no lineal

(e de la ceuacion (2.32) en setie de Taylor, ésto cs

% |
ardelzrt Z [?’AC?{Z’ t’)]m e—'szz/w?(:). {-) 33)

m!
m=() t

donde cada uno de estos haces gaussianos puede ser considerado simplemente
como un haz individual que se propaga hacia la abertura, para posteriormente
mezclarse con los otros haces v reconstruir el original.

El patrén del campo eléctrico en lz abertura se obtiene propagando indi-

vidualmente cada uno de los haces gaussianes, ésto conduce a

e ol . ] -
_ Az 7)™ Wrno o ikr?t
Eu t = F(z. al.f2 [l [ - + Bm )
(r0) (z,)e n; m! o, &P wl  2Rn ’

(2.34)
Si s denota por d la distancia de la muestra al plano de abertura y definiendo

g = 1+ d/R(z}, entonces los pardmetros en la ec. (2.34) estdn dados por

Ry
S = (2}
mo I 41
o2
d - """'Jm.o
m 2 H
2 2 ’ 2 &




g -
g+ dfdi]

g, = tan”! [_d/dm] i
g

Fl andlisis realizado anteriormente carresponde a la descomposicidn gaus-

R,m:d[l—

siana. solo se utilizan algunos términos de la suma de la ecuacion 2.33 debido
a que con la Lécnica Z-scan solo se detectan pequefias distorsiones de fase.

La potencia transmitida a través de la abertura se obtienc integrando espa-
cialmente E,(r,t) desde 0 hasta r, que corresponde al radio de abertura, esto
oS

Ta
Pr{Ag,(t)) = caonov.'[ | Ealr,t) % rdr.
0
Por otro lado la potencia transmitida normalizada estd dada por:

T Er(ns, )t
T(z) = —% , (2.35)
S [ R(t)dt

donde P, = =w?l,(t)/2 es la potencia inicial a la entrada de la muestra, S =
1 —exp(—2r2jw?) es la abertura de la transmitancia lineal y w, denota el radio
del haz en et plano de la abertura.

Para una Ag¢, dada, la magnitud y la forma de T(z} no dependen de la
longitud de onda ni de la geometrfa de la muestra, mientras se satisfaga la
condicién de campo lejano en el plano de la abertura (d>> 2).

Sin cmbargo, el tamafio de la abertura S es un parametro importante,

debido a que para aberturas grandes las variaciones de T(z) disminuyen. Para
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una abertura grande o sin abertura (5 = 1) las variaciones en T(z) desaparecen
para toda z ¥ A, de esia manera T{z)=1.

Sj se producen pequeiias distorsiones de fase (Ad, < 1), el pico y ¢l valle
estardn a Ja misma distancia del plano focal, la cual es de =~ 0.86z,, para una
notinealidad cibica, mientras que para distorsiones de fase mayores (Ad, > 1).
el pico v el valle ya no estdn & la misma distancia del plano focal. De esta
forma para un efecto no lineal de tercer orden [7] la separacién entre pico ¥
valle estd dada por

AZ,_, = 1.7z, (2.36)

Mientras que para un efecto no lineal de quinto orden |7) esta separacion estd

dada por

AZpy 22 1.22,. (2.37)

de tal manecra que el cociente entre las ecuaciones (2.36) y (2.37) es aproxi-
madamente 1.41. Es importante destacar que las ecuaciones (2.36) y (2.37)
iudican que la distancia AZp—y debe permanecer constante a cualquicr poten-
Gia en el limite débilmente no lincal. siempre que s¢ cumpla la condicidn de
validez (A¢ < 1) de esta teoria.

Ahora si se define la cantidad medible ATp—, como la diferencia del valor
de la transmitancia normalizada del pico menos la del valle (T, — T), que se

obtiene de una grafica la “Transmitancia normalizada” contra la distancia “z”.
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véase figura 2.8,

AT, = 0.406 | Ao, |- (2.38)
La variacion de T,_. en términos de “5" y de “Ag,” toma la forma
ATy, = 0.406{1 — 5)** | Ao, |. (2.39)

siempre que se cumpla la condicién de que | A¢, |< 7. De csta manera cs
posible obtener una estimacion del fndice de refraccién no lineal “ny™ para un

proceso de tercer orden.

63




Capitulo 3

ELABORACION Y
CARACTERIZACION DE

CELDAS

3.1 Preparacion de celdas de cristales liquidos

Uno de los aspectos mds importantes para nuestra investigacién fué la prepara-
cién de las celdas nemadticas. Como se ha mencionado. existen diferentes téc-
nicas para inducir e] alinea-miento del director 1t en las celdas. Un técnica
consiste en aplicar surfactantes a las placas de la celda que inducen el alin-
camiento del director 1 en las placas. En este capitulo se describe la técpica

utilizada para la preparacién de las celdas de cristal liquido.
3.1.1 Limpieza de placas de vidrio

Para la preparacién de las celdas, se utilizan placas de vidrio transparentes de
un tamafio aproximado de 20.0mm x 25.0rmm x 1.0mm, las cuales poseen un

substrato conductor! en una de sus caras.

'F]l material del substrato es un compuesto de iridio y oxide de titanio.
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A continnacién, se enumeran log pasos imds Inportantes e la lmpicza de
estas placas.

1 .- Lavar directaunente las placas conductoras en una solucidn jabonosa de
agua y detergente comin, con la finalidac de climinar la grasa de la superficie
de éstas. E lavado se realiza en un bafio de nltrasonido Cole-Parmer modelo
8891 por un periodo de 240 minutos en la solucién jabonosa. La limpieza
adecuada de las placas de vidrio facilita la adherencia del surfactante a éstas.

2.- Enjuagar las placas con agna destilada para eliminar ¢l jabdn.

3.- Enjuagar las placas con acetona con el objetivo de eliminar residuos de
grasa.

4.- Enjuagar limpiando perfectamente con metanol.

5.- Fliminar el exceso de agua enjuagando perfectamente las placas con
alcohol isopropil.

6.- Evaporar los solventes mencionados anteriormente mediante una secado-
ra de aire caliente.

7.- Los residuos de polvo s eliminan de las placas con aire comprimido
limpio.

Este proceso debe realizarse en un arca libre de polvo con la finalidad de

eliminar posibles contaminantes en las celdas.




3.1.2 Alineacién inducida

Primero se identifica 1a cara conduciora de la placa midiendo la resistencia eu
cada una de las caras de la placa con un multimetro, es decir. se selecciona la
cara en la cual la resistencia es menor. Esto sera de utilidad en varias ctapas
de la fabricacién de las celdas®.

A continuacién, se induce ¢l alineamiento por depositacion de lecitina en
ias placas. Este surfactante no sc encuentra en un estado liquido, por lo que
se disuelve uniformemente en cloroformo y se filtra para evitar las inhomo-
gencidades en la solucién, ya que éstas podrian contaminar nuestras celdas
originando posibles defectos. El recubrimiento del surfactante se logra con
una téenica lamada de inmersion. que consiste €1 introducir cada placa de

vidrio con unas pinzas en la solucidn antes preparada (véase figura 3.1).

Placa
conductora

Lecitina disuelta
en ctoroformo

Figura 3.1: Técnica de inmersién empleada para intreducir el tratamiento
quimico en las celda que induzca una configuracién homeotrépica.

?En este capitulo se describe el procedimiento general para la construccién de celdas con
placas conductoras. Sin embargo, en esta tesis no se utilizaran las placas conductoras para
aplicar un campo electrostatico a la celda.
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Después se extrae lentamente la placa conductora de la solucién, con la
finalidad de obtener un recubrimienvo unifore de éste en la placa y finalmente
e elimina los excedentes del recubrimento mediante evaporacion. Esto se
consigue colocando las placas conductoras sobre una parrilla. de tal forma que
la cara conductora no esté en contacto con ésta (figura 3.2). Es importanie
mencionar que la temperatura de la parrilla se debe mantener por debajo de
los 100°C. debido a que la lecitina puede sufrir danos si se sobrepasan los
150°C. Ademads, se debe controlar el tiempo de calentamicnto debido a que
un intervalo de exposicion largo puede dadar al surfactante. El intervalo de

tiempo de exposicién que se utilizé fué de 6 a 8 segundos.

A Placa

i

Parrilla )

Figura 3.2: Dispositivo empleado para eliminar el exceso de lecitina c¢n las
celdas, lo cual se realizé por evaporacion.

3.1.3 Preparacién de cristales liquidos

El primer paso es scleccionar el recipiente en el cual se preparard ¢l cristal
liquide dopado que debe ser hermético y estar libre de polvo. lo cual se garan-
tiza rocidndolo con aire comprimido limpio. En una balanza Mettler Toledo

modelo ABI01 que tiene una resolucién minima de diez milésimas de gramo
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se pesa el recipionte y se calibra con respecto a este valor.

Se coloca el cristal liquido en el recipiente con una pipeta. se agrega con
una espatula la tinta que se encuentra en forma de polvo. ¥ se mezclan ambas
componentes fcilmente debido a que la tinta es soluble en el cristal liquido.
De esta manera, s prepararon los cristales liquidos dopados a diferentes con-
centraciones, que sc depositan cn las celdas, cuyas composiciones se muestran

en la Tabla .

Cristal liquido | Porcentaje % | Tinta
5CB 0.3 R4
5CB 0.5 R4
5CB 0.3 D4
5CB 0.5 D4

E7 0.5 R4
E7 05 D16 |

Tubla I Combinaciones utilizadas experimentalmente de tipo de cristal

liquido, concentracién y la tinta.
3.1.4 Ensamble de celdas

Sobre 1a cara conductora de una de las placas se colocan los espaciadores ©
"mylars” de 36 pm. los cuales fijan el cspesor de la celda. El espesor de
los "mylars” se verifica con un micrémetro digital de resolucién minima de
centesimas de micra. Después se coloca la otra placa sobre los "inylars™. véase
figura 3.3, de tal manera que ambas superficies conductoras se encuentren en el
interior de la celda. Es indispensable dejar una pestaiia de aproximadaiente

Smm entre las placas, con la finalidad de introducir posteriormente por ésta
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el cristal liquido dopado.

Figura 3.3: Diagrama que representa ¢l ensamble de las celdas, con placas
conductoras.

A continuacién se prensa la celda para sellar dos de sus extremos COn
pegamento cpéxico, el cual seca en 5 minutos. El prensado puede efectuarse
de dos formas: la primera consiste en agregar un peso uniforme sobre la celda.
mientras que en la segunda se sujeta a la celda con pinzas metdlicas. Aquf
se utilizé el segundo método, véase figura 3.4, debido a que permite seguir

manipulando la celda.

]

Figura 3.4: Dispositivo de prensado para fabricar las celdas de cristal liquido.

Para introducir el cristal liquido dopado en la celda con una pipeta se
coloca una gota de este en la pestana de la celda. De esta manera debido a la
diferencia de presion, el cristal liquido fluye dentro de la celda hasta llenarla
(véase figura 3.5).
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Cristal liquido dopado

Figura 3.5: Técnica empleada para introducir el cristal liquido dentro de la
celda de placas conductoras.

Una vez llena la celda. se sellan sus extremos con pegamento epixico v
nuevamente se cspera un perfodo de 5 minutos a que el epdxico seque.

De esta manera se preparan 6 celdas compuestas de cristal liquido 5C B (4-
cyano-4'-n-pentybiphenyl), E7 (mezcla comercial de biphenyls y terphenyls)
dopados a diferentes tintas y concentraciones tal como se muestra en la tabla

L.

3.2 Caracterizacién de celdas

La configuracion que sc utiliza en las celdas es la homeotrépica, para garantizar
que la configuracién sea homogénea en la celda se inspecciona visualmente
por medio de un miscroscopio de polarizacién Carl Zeiss modelo Axiolab Pol
con platina giratoria. En la figura 3.6 se muestra el dispositivo bésico de
polarizadores cruzados que se utilizé para inspeccionar la celda homeotrépica.

Como s¢ observa en la figura 3.6, una configuracién homeotrépica perfecta
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Haz lincatmente polarizado

Celda nemidtica
homeotropica
Polarizador Analizador

Figura 3.6: Representacion de! dispositivo empleado en un microscopio de
polarizacién. En este caso se observa que una celda de cristal liquido nemético
en configuracién homeotrépica, no produce distorsién alguna al campo dptico
aplicado cuando se gira la muestra en torno a su eje dptico.

no produce cambio alguno en el campo dptico, debido a ello al girar la celda
entre de los polarizadores cruzados no se deberfa altera la cantidad de luz
transmitida. Mas adn, por detras del analizador se obtendra una intensidad

nula, debido a que los polarizadores estan cruzados.
3.2.1 Resultados de la caracterizacién

Es importante seleccionar la tegién de la celdn en la cual se hard incidir el
haz gaussiano. Por ésta razon se selecciona una regién con buena alincacion,
libre de burbujas de aire, particulas de polvo o defectos de textura. Esta
caracterizacion sc efectua con el microscopio de polarizacion.

A continuacién se presentan las imagenes capturadas con una cdmara di-
rectamente del microscopio de polarizacién manteniendo sus polarizadores per-

pendiculares, con un objetivo de 5X y un ocular de 10X. El procedimiento
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empleado consiste en capturar dos o més imdgenes para cada celda al girarla
con respecto a los polarizadores del microscopio. Se puede inferir de las figwras
4.7 - 3.12. que cl alineamiento inducido es homeotrépico debido a que al girar
la cclda no se produce cambio alguno en el campo 6ptico, tal como se menciond

en la seccidn anteriorn.

Figura 3.7: Imégenes obtenidas antes (izquierda) y después {derccha} de girar
la celda de 5CB + 0.3% D{. en el microscopio de pola-rizacién. En esta
imagen se observan algunos defectos o particulas de polvo, pero se aprecia que
la intensidad de la luz transmitida no cambia al girar la celda, por lo que la
celda tiene una alineacién homeotrépica.

La mejor celda que se construyd es la de cristal liquido dopado 5CB +0.5%
R4, cuya imagen s¢ muestra en la figura 3.9. Debido a la homogeneidad ob-
servada al girar la celda en un microscopio de polarizacion, se observé que la
cantidad de luz transmitida no se altera, por lo que la alineacién es homeotropi-

ca.

Las figuras 3.10 ¥ 3.11 son las imdgenes obtenidas en el microscopio de
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Figura 3.8: Lo mismo que la figura 3.7, pero para la celda 5CB + 0.5% D4.

polarizacién para las celdas de cristal liquido dopado, ET7 + 0.5% D16 y K7
+ 0.5% R4, en las cuales aparecen algunos defectos o particulas de polvo.
En estas dos celdas se observa que al girarlas entre polarizadores cruzados
¢l campo 6ptico transmitido no muestra cambio, por lo que se infiere que su
alineacién es homeotropica.

La dltima celda caracterizada es la de menor calidad v corresponde al
cristal liquido dopado 5CB + 0.3 R4, en la que se obscrvan una gran cantidad
de defectos y particulas de polvo, véase figura 3.12. En csta celda fué necesario
seleccionar la regién adecuada con imperflecciones minimas.

Para la celda 5CB + 0.3% R4 sc observan regiones en las cuales no se
obtuvo alineamiento homeotrépico inducido. En la figura 3.13, se muestra que
al girar la celda de cristal liquido entre los polarizadores cruzados se obtiene

un cambio en la cantidad de luz transmitida.
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Figura 3.9: Lo mismo que la figura 3.7, para la celda 5CB + 5% R4. Esta
imagen muestra la homogeneidad espacial obtenida en la fabricacidn de esta

celda.

Figura 3.10: Lo mismo que la figura 3.7, para la celda E7 + 0.5% DI16.
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Figura 3.11: Lo mismo que la figura 3.7, para la celda E7 + 0.5% R4. Notese

que las imperfecciones en esta celda son minimas.

Figura 3.12: Lo mismo que la figura 3.7, para la celda 5CB + 0.3% R4. A
diferencia de las celdas anteriores, ésta presenta una gran cantidad de defectos
y particulas de polvo, debido a cllo fué necesario scleccionar la regién mds
homogénea, con la finalidad de aplicar la técnica Z-scan en dicha region.
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Figura 3.13: Imdgenes para una regién de la celda de 5CB + 0.3% R4, con el
microscopio de polarizacién. Cada una de estas imagencs muestran un giro de
la celda entre los polarizadores cruzados del microscopic. Se observa que cn
cada giro se obtiene un cambio en la intensidad del campo 6ptico transmitido.
por o que la alineacion en esta region no es homeotropica.
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Capitulo 4

MEDICION DE
PROPIEDADES OPTICAS

En este capftulo se presentan en detalle los dispositivos experimentales cm-
pleados y los resultados obtenidos de ta potencia umbral de la transicién de
Freederickzs en cada una de las celdas de cristal liquido utilizadas. Asi tam-
biéh, se presentan las curvas de transmitancia contra posicién obtenidas con
la técnica Z-scan y las curvas de absorbancia como funcién de la longitud de
onda obtenidas con un espectrofotémetro comercial las cuales se analizan con

detalle en el siguicnte capitulo.
4.1 Obtencion de las curvas de absorcién lineal

Los coeficientes de absorcién lineal se obtienen con un espectrofotémetro Mil-
ton Roy 3000, el cual utiliza un arreglo electrénico que incluye un fotodiodo.
por lo que la medicién se realiza instantdncamente. Este aparato csté consti-

tuido basicamente de dos secciones, compartimiento de las celdas v dispositivo

=l
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de iluminacion, véase figura 4.1.

En la seccién de compartimiento de celdas sc coloca la celda homcotrdpica
de cristal liquido dopado a incidencia normal, asi ¢l estado de polarizacion es
irrelevante. Las caracteristicas del aparato y su modo de operacion se deseriben
brevemente a continuacién.

El espectrofotémetro poseé un espejo mévil que permite barrer intervalos
de longitud de onda pasando primero por la celda y después por el detector.
El instrumento registra los datos conforme la luz de cada longitud de onda
es seleccionada. En este espectrofotémetro, la luz blanca es dispersada por
una rejilla estética y el espectro completo se obticne con el detector. Como
resultado, las medidas de todas las longitudes de onda pueden ser obienidas
casi instantdneamente. La luz proveniente del arreglo se dirige a través de
la muestra hacia el compartimiento de muestras. La juz transmitida por la
muestra se dispersa v se detecta en el espectrofotémetro. Después de procesar
y analizar los datos, la computadora despliega los datos.

El dispositivo de iluminacion utilizado por este sistema consiste de un haz
de luz ultravioleta o visible dirigido a través de la muestra colocada en el
compartimiento de muestras. La luz pasa a través de un retardador e incide
en uno de dos espejos. Dichos espejos dirigen la luz a un cspejo intercambiable.
L.a posicién de este espejo intercambiable determina si la luz que s utilizada

es la de un tampara de tungsteno o de una limpara de deuterio.
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Figura 4.1: Partes constituyentes, compartimiento de celdas y dispositivo de

iluminacién, del espectrofotémetro Milton Roy 3000.
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Posteriormente, ¢l haz de luz pasa a través de una ruleta con tres filtros a
saber 220 nim. 280 nm y 300 nm que protegen a la mwestra de la luz ultra-
violeta. Ademias, los filtros eliminan la luz que podria causar fluoresecencia
en las muestras. La luz se enfoca para formar una imagen pequeiia e intensa
justamente a la mitad del compartimiento de muestras.

A continuacién se rouestran los espectros de absorcién obtenidos experi-
mentalmente, donde se comparan las diferentes especies utilizadas, la concen-

tracién, la tinta o el tipo de cristal lfquido en el intervalo de los 301nm a los

897nm.
0.35
3CB + R4
02 —5CB +0.3% R4
=)
' -—5CB + 0.5% R4
£
[~
2
=
-
005
0
i 401 50t 601 10t 891

Longitud de onda {nm}

Figura 4.2: Curvas de absorcion obtenidas con el espectrofotémetro Milton Roy
3000, para el cristal liquido 5CB dopado con R4 a diferentes concentraciones
(0.3% y 0.5%). La linea punteada senala la longitud de onda A = 51dnm.

Como sc ha mencionado anteriormente el experimento s¢ realiz6 con una
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Figura 4.5: Lo mismo que la figura 4.2, pero para los cristales liuidos 5CB ¥
E7 dopados al 0.5% de R4.
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Figura 4.6: Lo mismo que la figura 4.2. pero para ol cristal liquido E7 dopado
al 0.5% de D16




longitud de onda de 514 nm, en la tabla Il se muestran los valores de la
absorbancia obtenidos para esta longitud de onda para cada una de las especies.
asi como ¢l color correspondiente a la tinta utilizada. El parametro de interés
¢s ¢l coeficiente de absorcion lineal que se ecalcula por el procedimiento que se

muestra en la seccidn 4.1.7.

Cristal liquido dopado | Abserbancia | Color | a (1/m)
5CB + 0.3% R4 0.207 Rojo | 1.323x10*
5CB + 0.5% R4 0.261 Rojo | 1.668x 107
5CB + 0.3% D4 0.031 Verde | 1.981x10°
5CB + 0.5% D4 0.006 Verde | 3.833%107

E7 + 0.5% R4 0.351 Rojo | 2.243x10%
E7 + 0.5% D16 0.048 Azul | 3.067Tx10°

Tabla lI. Valores experimentales de la absorbancia, obtenidos con el espec-
trofotdmetro Milton Roy 3000 para una A = 514nm. En esta tabla se especifica
ol color de la tinta empleada para dopar los cristales liquidos y el coeficiente
de absorcion lineal correspondiente a cada celda.

Los coeficientes de absorcién lineal para las celdas de cristal liquido dopade
se mucstra en el diagrama de barras de la figura 4.7,

Nétese que ¢l valor de o mas grande se obtuve para E7 + 0.5% R4 que
carresponde a una tinta roja y ¢s notablemente mas grande que E7 + 0.5%
D16 cuya tinta es azul. Para 5CB se observa claramente que al aumentar
ia concentracién de la tinta roja R4 incrementa él valor de a. En contraste.
al incrementar la concentracién de tinta verde D4 en 5CB se encuentra un
decremento de o. Este comportamiento es ¢l esperado ya que la tinta D4
absorbe menos el color verde que corresponde a la longitud de onda del ldser.
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Figura 4.7: Diagrama de barras del coeficiente de absorcion lineal corres-
pondiente a cada cristal Hquido dopado.

4.1.1 Determinacién del coeficiente de absorcién lineal

En esta seccidn se muestra el cdlculo realizado para obtener el coeficiente de
absorcién lineal, a partir de las curvas de absorcién medidas con el espectro-
fotémetro Milton Roy 3000, ¢l cual se muestra en la figura 4.1. Las curvas
obtenidas por este dispositivo muestran la dependencia de la absorbancia 4
con la tongitud de onda A. La absorbancia estd relacionada con la intensidad

por

I
A =logy A (4.1)
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donde la intensidad 7 estd relacionada con la intensidad inicial 1,, el cocficiente

de absorcidn lincal a y el espesor de la muestra [ por la ccuacion
I=1le™, (4.2)
de esta manera obteniendo el log , del cociente { /1, obtenemos
A =log,ge ™. (4.3)

Obteniendo el logaritmo natural de la ecuacién (4.3), se obtiene ¢l valor del
cochiciente de absorcién lineal a en términos de la absorbancia A y el espesor
de la muestra L = 36um. De esta manera el coeficiente de absorcién lineal se

obtuvo mediante la siguiente ecuacién

4.2 Técnica Z-scan en nematicos

Para niateriales anisotrépicos comno los cristales Hquidos es importante tomar
en cuenta la direccién relativa del haz con respecto al eje dptico del sistetna.
Por esta razén las curvas de transmitancia de la técnica Z-scan dependen de
la configuracién de las celdas de cristal liquido y del estado de polarizacidn del
haz ldser.

Se utilizaron celdas en configuracién homeotrépica cuya geometrfa se mues-
tra en la figura 4.8. Se consideraron dos casos: incidencia normal e incidencia

oblicua a 45°.
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Figura 4.8: Geometrfa empleada en la técnica Z-scan para una celda de cristal
liquido nemdtico dopado en configuracién homeoirépica. a) Incidencia a 90°.
b) Incidencia a 45°,

A incidencia normal, el haz laser oscila a través de la celda de cristal liquido
como en un medio isotrdpico con indice de refraccién n,. sin importar su estado
de polarizacidn.

A incidencia a 45° se contemplan dos casos: el campo dptico perpendicular
v paralelo al plano de incidencia (véase figura 4.9). En el primer caso el
haz oscila perpendicular al eje dptico, v por lo tanto el indice de refraccion
reelevante ¢s n,. Por otro lado, cuando F es paralelo al plano de incidencia la
onda se propaga a través del medio con un indice de refraccién efective dado

por la ecuacién (2.16).
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Figura 4.9: En el caso de la celda colocada a 45°, los estados de polarizacion
empleados durante el experimento son: paralelo, y perpendicular al plano de
incidencia,

Se sabe que arriba de la transicion de Freederickes los cambios de fase no
lineales son mayores a 7 [23]. lo cual sobrepasa las condiciones de validez de
la téchica Z-scan, véase scecién 2.4, Por esta razén se determina previamente
la potencia umbral a la cual ocurre la yransicion de Freederickzs para poste-
riormente efectuar la técnica Z-scan a potencias menores que ¢sta. De esta
manera se garantiza que los resultados experimentales se cncuentran dentro
del limite débilmente no lineal (¢y;, < 7)-

El dispositivo empleado para determinar la potencia umbral se muestra en

la figura 4.10, en donde la celda de cristal liquido nematico se coloca en el




plano focal de una lente positiva de 10 y se ohserva el patrdén formado en el
campo lejano por un haz laser de argdn con una A = 314nm (verde). Cuando
la potencia del haz incidente es menor que la poiencia umbral. cl patrén de
difraccidn formado en el campo lejano posée una divergencia angular menor a
2°. Gradualmente se aumenta la intensidad de! campo dptico hasta obtener
un patrén de difraccién con una divergencia angular mayor a los 10° formadao
de anillos concéntricos brillantes y ohscuros. La aparicién de este patrén es
una sefial de que las moléculas en ta region iluminada se han reorientado. Los
valores experimentales de la potencia umbral obtenidos respectivamente para

cada una de las celdas fabricadas se muestran en la tabla 1

J6um
——H
1
=
o
[ O
e o
- 94 -
s}
! o d
- a I
D G
r:l [
* - Campo lejano
Distancia focal

Figura 4.10: Dispositivo cxperimental empleado para determinar el valor de
la transicién de Freederickzs para un cristal liquide nemadtico en configuracicn
homeotrépica.
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[ Cristal Liquido Polarizacién | Incidencia P, (imw) _]
5CB -+ 0.3°% R4 90° 1.228 £ 0.001
5CB + 0.5 % R4 90° 0.664 + 0.002
5CB + 0.3 % D4 | 90° 7.63 + 0.01
5CB + 0.5 % D4 I a0° 2110 & 0.002

E7 +0.5% R4 n 90° 3529 % 0.001
I 90° 7.0 = 0.01

E7 + 0.5% D16 1 45° 14.14  0.01
[ ESH 2.493 £ 0.003

Tabla IIl. Valores experimentales oltenidos para la potencia umbral de
la transicidn de Freedericks {Py), para los cristales liquidos que apareccn en
la Tabla I. Los estados de polarizacién perpendicular y paralelo al plano de
incidencia se denotan por || v L respectivamente.

Es claro de la tabla III las variaciones significativas en P, que presentan los
cristales liquidos al variar la concentracién de las tintas dopantes. Por ejemplo,
si se comparan el segundo v el tercer renglén se nota que un pequeilo cambio
de 0.3% a 0.5% en la concentracidn de tinta R4 origina una disminucién de
cast la mitad de la potencia umbral P,. La misma tendencia se presenta para
la tinta D4 cuando se varia la concentracién del 0.3% al 0.5%. Sc observan
también variaciones importantes de P; cuando se cambia el tipo de cristal
liquido manteniendo la misma concentracion y tinta. Asi. si se compara el
tercer y sexto renglén de la tabla I1I se aprecia que 17 muestra un valor de P,
del orden de cinco veces mavor que 5CB cuando ambos estdan dopados al 0.5%
de R4.

Se observé para E7+ 0.5 R4 que cuando se tiene incidencia a 45° y pola-
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rizacién paralela, el valor de la potencia umbral disminnye hasta por un tercio
de la potencia a incidencia normal (véansc dltimos tres renglones de la tabla
[11). En contraste, si la incidencia es también a 45° pero la polarizacidn es
perpendicular £ s¢ incrementa hasta scis veces su correspondiente valor de
la potencia umbral a incidencia normal. Esto exhibe como la potencia umbral
P, disminuye cuando el dngulo entre la polarizacién ¥ ¢l eje optico s menor a

90°.
4.3 Medicién de la cintura del haz gaussiano

Uno de los aspectos que se comprobaron experimentalmente es el perfil del haz
gaussiano. Lo cual sirvi6, ademas, para poder cuantificar el valor de la cintura
del haz w,.

El perfil gaussiane se obtuvd por dos métodos, el primero consiste en de-
toctar con un fotodetector la intensidad del haz, a través de una abertura de
25 jen. ef cual sc desplazo horizontalmente con una platina de translacion, a lo
largo del didmetro del haz, véase figura .11, De tal manera que la intensidad
lejos del centro del haz es minima, y cerca del centro la intensidad aumenta
hasta llegar a un un maximo.

La figura 4.12, muestra el perfit gaussiano obtenido experimentalmente con
este método, asi como la curva ajustada para obtener el valor de la cinrura del

haz.
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Piatina de translaciéon

Detector
Abertura

Micrometro

Figura 4.11: Dispositivo experimental empleado para obteuer el perfil gaus-
siano en el foco de la lente con distancia focal de 10 cm. El cual consta de
una abertura de 25um la cual se desplaza horizontalmente, en direccién per-
pendicular a la direccién de propagacidn del haz, por medio de una platina de
translacién.
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Figura 4.12; Perfil gaussiano obtenido con el dispositivo que se muestra en la
figura 4.11.
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El valor obtenido de la cintura del haz tiene un valor de w, = 33pm. Este
parametro permite conocer ¢l valor de la longitud de difraccion la cual estid

dada por

Zo = ks, . (4.5)

y tiene un valor de z, = 6.65 x 10-3m.

El segundo método y el cual es més confiable, debido a que el dispositivo se
encuentra automatizado consiste en realizar un barrido antes y después de la
distancia focal con la técnica Z-scan para lo cual se empleé el dispositivo que
se muestra en la figura 4.14, cambiando la celda de cristal liquido nematico
por una abertura de 25um, obteniendo el perfil y ¢l ajuste que se muestra en

la figura 4.13.

1 - .l ey
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P
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o -0 o -
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A8 -1 -0 5 [ 05 l
Passcw n (mm)

Figura 4.13; Perfil gaussiano obtenido con el dispositivo de la figura 4.14.

Los valores que se consideraron en el andlisis son wo = 3lum. y 2o =
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5.87 x 107*m, la cintura del haz y la longitud de difraccién respectivamente.

Cabe senalar en que ambaos inétodos aqui expuestos el fotodetector se coloca
justamente por detrds de la abertura para que este reciba toda la radiacion
proveniente del haz. Por estd razdn, la alineacién de la abertura no es critica

en contraste con la alineacion de la navaja en dicho método [45], [46].
4.4 Implementacién de la técnica Z-scan

El dispositivo de la técnica Z-scan implementado para obtener las curvas de
la diferencia de transmitancia pico-valle AT, contra potencia de las celdas
de cristal liquido nemético dopado, de la Tabla I, se muestra en la figura 4.1

Se utilizé el mismo haz ldser de argén gaussiane con una longitud de onda de
X — 514nm que incide primero sobre un retardador de onda (R) de A/2 seguido
por un polarizador (P) que en conjunto fijan el estado de polarizacién y atentian
la potencia de entrada del haz, para que sea menor que la correspondiente
potencia umbral que se muestra en la tabla II1.

La onda atenuada incide sobre un divisor de haz (BS1) para que la potencia
del haz parcialmente reflejado sea medida por el detector D1. Por su parte, ¢!
haz transmitido continta su camino, atraviesa la lente convergente (L1) gue
lo enfoca en el plano focal z = 0: en cuya vecindad sc encuentra el medio no
lineal (M).

La celda de cristal ifquido puede desplazarse hacia atrds o hacia adelante
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Figura 4.14: Diagrama experimental empleado en la técnica Z-scan, para una
celda de cristal iquido nemdtico en configuracién homeotrépica.
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del foco por medio de una platina de translacion (TS) Newport 2000 automa-
tizada. El sistema automatizado puede controlar los intervalos sobre los cuales
se desplazard 1a muestra, hasta por tpm. Al salir del cristal liquido. el haz
incide sobre otro divisor de haz (352). El haz reftejado por BS2 incide sobre
una lente {L2) de distancia focal de 3em, que lo concentra en ¢l detector (D21
para obtener la curva de absorcidn no lincal.

Para medir ia transmitancia usualmente se coloca en el campo lejano una
abertura finita (S}, pero en su lugar se coloco un detector {D3) de drea pequeia.
para el cual se estimé experimentalmente que solo registra ¢l 6% del haz trans-
mitido. Durante el barride efectuado con Z-scan, el detector manda la infor-
macién obtenida a la computadora, y de csta manera se obtienen dos curvas
e transmitancia y absorcién, una con abertura a través del detector D3 y la
otra sin abertura por medio del detector D2, respectivamente.

Cuando la muestra de indice de refraccion no lincal ny > 0 tiene un espe-
sor mas pequeio que la longitud de difraccién del haz enfocado z,, el medio
se comporta como una lente convergente, con distancia focal variable con la
posicidn : de la muestra.

Si se inicia la exploracién de Z-scan para valores negatives de z, o para dis-
tancias prefocales en donde la intensidad del haz es baja, los efectos no lineales
no son apreciables y la transmitancia inicial se mantiene telativamente cons-

tante. Cuando el barrido alcanza el entorno del foco de la lente la intensidad
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del haz aumenta significativainente, lo cual provoca un autoenfocamiento en la
muestra como se muestra en la figura 2.6. El autoenfocamiento producido en
¢l medio no lineal para valores negativos de z hace que ¢l haz se ensanche cn
la abertura localizada en el campo lejano, lo cual origina que la transmitancia
disminuva. En contraste, para valores positivos de z, el autoenfocamiento pro-
ducido en la muestra causa que el haz sea mdas angosto en la abertura. lo cual
provoca que la transmitancia aumente. De lo anterior se infiere que la gréfica
de transmitancia contra posicién del medio no lincal muestre un minimo pre-
focal (valle) seguido de un méximo después del foco (pico) como se tmuestra es
Ia figura 2.8.

En contraste, para nz < 0 se obtiene un pico seguido de un valle. De esta
forma es facil discernir el signo del indice de refraccién no lineal nz, de la curva
de T(z) vs z, con la técnica Z-scan que también se muestra en la figura 2.8.

A continuacién se presentan las curvas experimentales de transmitancia
y absorcién normalizadas respecto a la potencia medida en el detector D1,
como funcién de la posicién z/z,', obienidas con la técnica Z-scan descrita
detalladamente anteriormente.

Se verifico la reproducibilidad de los experimentos efectuando un barrido
a cierta potencia inicial definida al comenzar el experimento y al finatizar las

mediciones correspondientes al experitmento se repiti6 ct barrido a la misma

"La cantidad zo=kw?/2 corresponde a la distancia de Rayleigh. v w, cs la cintura del
haz.
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potencia inicial. Esto con la finalidad de observar si cl tiempo de exposicion
de la celda a la luz liser cambia los resultados. Asi, ¢l caso mds extremo de
variacién se observé en la celda de 5CB40.3% D4, véase gréfica 4.15, y fué del

8% en la diferencia Tp-v.

1.06 4 5CB +0.3% D4

Lolf

0.9¢ 1

‘T'ransmitancia

1013 mW

-o- 1015 mW

OBl

Posicién zfeo

Figura 4.15: Curvas de Z-scan para la celda de 5CB+0.3% D4 a una potencia
de entrada de 1 mW. Para ambas curvas el haz incide en el mismo punto, pero
las mediciones de cada curva se realizaron con 5 horas de diferencia.

En todas las figuras de transmitancia de este capftulo se climinan los efectos
de absorcion en cada una de las curvas obtenidas con la técnica Z-scan (7]
dividiendo los valores de trasmitancia entre los valores de absorcién no Li-
neal en el mismo punto, tal como se muestra en el ejemplo de la figura 4.16.
Adicionalmente se dividen los valores obtenidos en el paso anterior entre el

valor de la transmitancia que se mide en el campo lejano; el cual se obtiene
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colocando la celda a una distancia de un metro del plano focal.

E7+ 0.8% D16
1 I-i'l
ix]
£ L] 3 v.94 1 3 >
=
2
t©
&
£ 0.74
-e-Con absorcidn 4
——5in absorcién
=o- Absorcidn

Posicibn z/70

Figura 4.16: Curvas cxperimentales de transmitancia y absorcién para el cristal
liquido E740.5% D16, v curva obtenida eliminando los efectos de absorcion,

Por otro lado, uno de los aspectos mas importantes de este trabajo consiste
en estudiar los cainbios que se originan cuando se cambia el tipo de cristal
liquido. 'a tinta utilizada y la concentracion de ésta.

Primero se cambié la concentracién de la tinta utilizada manteniendo cons-
tante ol tipo de cristal liquido nemdtico y la tinta utilizada, y se realizé un
barrido con la técnica Z-scan a diferentes potencias por debajo de la correspon-
diente potencia umbral que se muestra en la Tabla III. En la grafica 4.17 se
muestran las curvas de transmitancia asociadas a el cristal liquido 5CB dopado

con tinta D4 a las concentraciones 0.3% y 0.5%.

Se observa que la curva con un dopaje del 0.5% exhibe picos y valles mds
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- 0.3% D4 1.013 mW

o-0.5% D4 1.00f mW 8 -

O35

Posicidn z/z0

Figura 4.17: Curvas experimentales medidas con la técnica Z-scan, obtenidas
a las concentraciones 0.3% y 0.5% de D4, para el cristal liquido 5CB..

prominentes que la curva asociada a un dopaje del 0.3%, lo cual muestra que
el incremento de dopaje aumenta los efectos no lincales.

A continuacién se comparan los resultados de los barridos obtenidos con
la técnica Z-scan, con el mismo cristal Hquido y concentracién de tinta pero
distinto tipo de tinta. En las figuras 4.18 y 4.19 se utilizd el cristal liquido 3CB
dopado al 0.3% y 0.5% respectivamente, con las tintas R4 y D4. Mientras que
la grafica 4.20, corresponde al cristal liquido E7 dopado al 0.5% con las tintas
D4 y DI6.

Notese de la figura 4.18 que la tinta R4 presenta mayor respuesta no lineal
que la tinta D4 al 0.3%. Esto es razonable debido a que la tinta roja R4

tiene un maximo de absorcién en la vecindad de la longitud de onda del liser,

99




i)
E et
- i
g
=3
g
2
o-R4 1.008 mW
D34 1013ImW !

Posicién z/zo

Figura 1.18: Curvas obtenidas con la técnica Z-scan para 5CB + 0.3% R4 ¥
5CB + 0.3% D4 a 1 mW,

SCB + 0.5%

Transmitancia

0452 mW

o-D4 0.503 mwW

&9

Posicién zfzo

Figura 4.19: Lo mismo que en la figura 4.18, pero para 5CB + 0.5% R4 y 5CB
+0.5% Di.

100




mientras que la tinta verde D4 presenta un minimo en ¢l mismo punto (véase
figuras 4.2 v 4.3).

Si se comparan las figuras 4.18 y 4.19 sc puede notar que cuando las tintas
R4 y D4 estan al 0.3% de concentracién la respuesta no lineal det medio dopado
con R4 es mayor, mientras que cuando ambas est4n al 0.5% de concentracion
presentan una respuesta similar. Se podrfa interpretar esta tendencia como
una “saturacién” de la tinta R4, sin embargo. solo se cuentan con cstas curvas

para dos valores de la concentracion.

Fransmnancia

-~ R4 2031 mW

L-Di6 2001 mW (U

Posicidn z/zo

Figura 4.20: Lo mismo que en la figura 4.18, pero para E7 + 0.5% R4 v E7 +
0.5% D16 a una potencia de ~2 mw.

La figura 4.20 muestra también que la tinta roja R4 presenta una respuesta
no lineal mayor que la tinta azul D16 a una concentracién de! 0.5%. Esto es

consistente si se observa que en la figura 4.6 ¢l minimo de absorcién de D16 se
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E7 +0.5% D16

-e-Incidencia a 45°
FOL._L 7.00 mW

-o—Incidencia a 90°
POL.}] 7.05mWlL

~m-Incidencia a 45°
POl.jli 7.01 mW

‘Transmitancia

L
Pasicién z/zo

Figura 4.21: Curves de Z-scan para la celda E7 + 0.5% D16. para incidencia
a 00° y a 45°. En el segundo caso la técnica se aplicé en los estados de
polarizacién paralelo n y perpendicular _ al plano de incidencia..

encuentra cerca de la longitud de onda del ldser, mientras que como se comentd
arriba la absorcién de R4 esta cerca de su méximo en la wistma longitud de
onda.

Como se ha mencionado, para la muestra de cristal tiquide E7 + 0.5%
D16, se realizé el barrido con la técnica Z-scan. para incidencia normal 90°
y a 45° (véase figura 4.21), tal como se mucstra €1 la figura 4.3, En el caso
de incidencia a 45° el barrido se hizo para los estados de polarizacién que se
muestran en la figura 4.9.

Para cuantificar la diferencia de transmitancia pico-valte AT,_, como fun-

cién de la potencia se realizaron varios barridos con esta técnica a difercites




| ransnntancia
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>
Poxicién zfzo

Figura 4.22: Curvas experimentales obtenidas a diferentes potencias obtenidas
con la téenica Z-scan para el cristal liguido E740.5% D16.

potencias por debajo de la potencia umbral (véase figura 4.22). Se observa que
al aumentar la potencia AT,—, aumenta, mientras que la posicion de los ma-
ximos y minimes permancce casi constante, como se discutird en el siguiente
capitulo.

Las figuras 4.23 v 4.24. nos muestran algunas de las curvas de absorcion
como funcion de la 'posiciOn obtenidas en nuestros sistemas las cuales como se
coments al inicio de esta seccién fueron utilizadas para eliminar los efectos de
absorcidn de las curvas de transmitancia.

En el siguiente capitulo se discuriran y analizaran los resultados presentados

en este capitulo.
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Figura 4.23: Curvas de absorcién correspondientes a las curvas de transmitan-
cia contra posicién de la figura 4.22,
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Posicién tizo

Figura 4.24: Curvas de absorcién obtenidas para e} cristal liquido E7 — 0.5%
R4.
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Capitulo 5
ANALISIS DE RESULTADOS

Exn este capitulo se lleva a cabo el andlisis de los resultados experimentales
obtenidos en ¢l capitulo anterior. A partir de cada uno de los barridos realiza-
dos con la técnica Z-scan se obtendré la diferencia de transmitancia pico-valle
AT,._, para cada una de las potencias correspondientes. Con estos valores se
obtendrd la dependencia de AT,y con la potencia P/F;, donde la potencia se
encuentra normalizada con respecto a la correspondiente potencia umbral P
que se muestra en la Tabla IIL

Debide a que se normalizaron las curvas de Z-scan respecto a la potencia
de entrada obtenida con el detector D1 de la figura 4.14, cuya incertidumbre
asociada es del 2%. las posibles fluctuaciones debidas a osilaciones del ldser
sc eliminan. Asi, la reproducibilidad asociada a AT, se validd repitiendo
el barrido a la misma potencia con una diferencia temporal de 30 minutos, ¥
se encontrd que la difer-encia entre ambas curvas fué del 8% la cual se puede

deber a cambios de temperatura en la cclda debida a la potencia disipada por
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¢l laser o a la degradacion de la tinta.

In cristales sélidos centrosfmetricos (medios de Kerr) usualmenie se en-
cuentra que AT,_, depende linealmente cou la potencia P en el limite dé-
bilmente no lineal. Sin embargo, al efectuar ajustes lineales para las celdas
liquido cristalinas empleadas aqui, se obtienen coeficientes de correlacién del
orden de (.87 {véase tabia [V), mientras que al tomar ajustes con polinomios
de segundo grado el menor coeficienie de correlacién que se obtiene es de 0.98
{véase tabla V). Por esta razon sc escogen estos ltimos para ajustar las curvas
de AT, como funcién de la potencia P/F.. con P, la potencia umnbral de la
tabla I11, ésto es

Y = a1 + agz’, (5.1)

donde el cocficiente a, es nulo debido a que se espera una potencia P = 0,

cuando la diferencia de transmitancia pico-valle es nula AT,_, = 0.

[ Cristal Ligudo AT, . = ay(E) + &5(F) o c

5CB+03%R4 | AT, , = 0.11(,—’;) +0.35(£) [0.003 [ 0.99
5CB+~05%R4 || ATy, =0.23(F) +0.39(F)7 | 0.007 | 0.99
5CB +03%D4 | AT,_, =1.09(f) +2.91 FYT 0.022 [ 0.99
5CB + 0.5 % D4 i AT,_, =0.18(F) + 1.34(F)” [0.007[0.99
E7 + 0.5% R4 I AT, =-0. 06(%_)4— 1.10(£)7 { 0.013 ] 0.99

E7 = 0.5% D16 nor || | AT, = -0.02(£) + 1.53(3)" [ 0.053 [ 0.99

E7 + 0.5% D1645° 1 [ AT,_, = -0.02(F) +5.93(5)" | 0.065 | 0.97
E7 4 0.5% D16 45° | ATp_, = L70(F) + 1.14(£)? 10.020 [ 0.98

Tabla IV. Ajustes obtenidos con polinomios de segundo grado de AT, P/ 1),
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donde ¢ representa la desviacidn estandar de los datos experimentales respecio

al ajuste tedrico v ¢ denota ¢l coeficiente de correlacicn del ajuste.

Cristal Liquido ATy, = al(,’)—:) o c
5CB+03%R4 || AT,_, = 0.84(%) [ 0.016 [ 0.92
5CB+05%R4 || AT,_, =040{(£) [ 0.017 | 0.95
5CB +03% D4 | AT,_, =2.16(+) | 0.081 | 0.95
5CB + 0.5 % D4 | | AT, , =026(F) | 0.063 | 0.9t
| E7+05% R4 [ |AT,-. =0.74(%) | 0.105 | 0.87
E7 +05% Di6 nor || | AT,_, = 1.07(£) [ 0.144 | 0.84
E7 +05% D1645° L | AT,_, =2.04(F) [ 0.121 | 0.86
E7 -+ 0.5% D16 45° || AT,_, =1.14(£) [ 0.023 | 0.99

Tabla V. Lo mismo que en la tabla IV pero para polinomios de primer
grado.

En las figuras 5.1-5.4, s¢c muestra los ajustes con polinomios de segundo
grado obtenidos para las diferentes combinaciones de especies, concentracion.
tinta o cristal liquido de fa tabla L

En la Rgura 5.1, se puede observar que para la tinta R4 el coeficiente
a1 > ay.

Considérese el coclente az/ay que mide la proporcién entre un proceso de
quinto v tercer orden, Para 5CB <dopado con R4 al 0.3% se tiene que ag/aq =
3.18, mientras gue para el mismo sistema dopado al 0.5% se tiene az/a; = 1.69
de donde el incremento de concentracién disminuye la presencia del proceso
de quinto respecto al tercero. Nétese de esta figura que AT,_, es mayor para
la curva asociada a una concentracién del 0.5% que para la curva de 0.3%.

Debido a que para un proceso de tercer orden AT,_, es proporcional a n; se
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e 5CB +0.3% R4

Tow - 035(PRY 4

o 5CB + 0.5% R4

Tp-v = 0.39(F/P1? + 0.23(PIPY)

0.15 4

Tp-v

0.05

0 .l 0.2 0.3 0.4 03 0.6

Figura 5.1: Ajuste polinomial a segundo grado para el cristal liquido 5CB
dopado con tinta R4 a diferentes concentraciones, 0.3% vy 0.5%.

1.2
® 5C8+0.3% D4
| — Tpv=z9iPPnt 4
o 5CB+0.5%0D4
08 | —— Tp-v = +.34(P/P1 + 0.18{P/Pt
& 06
0.4
0.2
0 O
0 0.1 02 0.3 0.4 0.5 0.6

P/Pt

Figura 5.2: Lo mismo que la figura 5.1 pero para la tinta D4,
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07

0.6 4 ® 5GB « 0.5% R4
Tp-v = 0.39{P/P1)* « 0.23(P/P1)
0.5 4 a 5CB +0.5% D4

Tpev = 1,34{PIP1F + B.18(P/P)

Tpw

P/Pt

Figura 5.3: Ajuste polinomial de segundo grado para el cristal liquido 5CB
dopado al 0.5% con diferentes tipos de tinta, R4 y D4

0.8 q
079 | = 5CB+05%R4
06 | Tp-v = 0.39(P/PYY? + 0.23(PIP1)
) o E7+05% R4 -
0.5 1 Tp-v = 1.10{PIP1)’ - 0.06(P/P1)

Tp-v

P/Pt

Figura 5.4 Ajuste polinomial de segundo grado para la tinta R4 a una con-
centracian del 0.5% para diferente cristal liquido, 5CB y EV.
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14+ E7.05%016 90° POLI]
Tp-v =1.53(PIP1)? - 0.02(P/Pt)

124 © E7+05%D16 45° POL L

Tp-v = 5.93(P/P1)” - 0.02{F/PY

0.9

P/Pt

Figura 5.5: Ajuste polinomial de segundo grado para 5CH dopado al 0.5% con
la tinta D16, para los casos a incidencia normal (90°) y a incidencia a 45° con
una polarizacién perpendicular al plano de incidencia.

infiere que al aumentar la concentracion los efectos no lineales aumentan.

Para 5CB dopado con tinta D4 al 0.3% y al 0.5% (véase figura 5.2) sc tiene
respectivamente que az/a; = 2.67 y aafar = 7.44; por lo cual, los procesos
de quinto orden aumentan al incrementar la concentracién de la tinta. En
este caso la figura 5.2 muestra que al ammentar la concentracién de tinta D4,
incrementa AT, , por lo que los efectos no lineales disminuyen.

La comparacién de las curvas de AT,_.{P/P%) para 5CB dopado al 0.5%
con las tintas R4 y D4 se muestra en la figura 5.3 y exhibe que los efectos
de quinto orden son mayores para la tinta D4. Por otra parte, la figura 5.4

muestra el mismo tipo de curvas para los cristales liquidos 5CB y E7 dopados
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07

06 - e E74+0.5%D16 45° POLI|

Tp-v = 2.02{PIP1) 2

o5 | —
IR
= 034

0.2 ¢

0.1 1 -

0
0 0.05 0.1 0.15 02 0.25 0.3 0.35

P/Pt

Figura 5.6: Ajuste polinomial de primer grado para 5CB dopado al 0.5% con la
tinta D16. a incidencia a 45° con la polarizacién paralela al plano de incidencia.

al 0.5% de Rd donde se aprecia que E7 presenta efectos de quinto orden mas
grandes que 5CB. Y para E7 se ticne que ay/ay = —18.33. para el cual a; es
negativo.

En la figura 5.5, se muestra el ajuste obtenido para la celda de cristal
liquido E7 + 0.5% D16 a incidencia normal v a 45°, en este tiltimo caso la
potarizacién es perpendicular al plano deincidencia. Asimismo, en lafigura 5.6,
se muestran los resultados a incidencia a 45° para un estado de polarizacidn
paralelo al planc de incidencia.

A incidencia normal tenemos ap/ay = —76.50, y a incidencia a 45° con

una polarizacién perpendicular az/a; = —296.50, mientras que para el caso a

111




incidencia a 45°, ¥ polarizacidn paralela al plano de incidencia, se obtuvo un
ajuste lineal, véase figura 5.0.

Por otro lado, se mide la diferencia de posicién pico-valle AZ,_, de las cur-
vas do transmitancia contra potencia obtenidas con la técnica Z-scan (figuras
4.15-4.20} y se obtiene el promedio para cada una de las especies dopadas, ¢l

cual se muestra en la Tabla I'V.

Cristal Liquido AZp o=(z ¢
5CB+ 03 % R4 AZ,, = (179022 2, |
5CB + 0.5 % R4 il AZP —» = {1.76 4: 0.23) z,
3CB +03%D4 | = (1.74 £ 0.26) z,
ACB + 0.5 % D4 [ =(1.79+0.23) z,

E7 + 05% RA I — (1,70 % 0.30)
E7 4 0.5% D16 nor || AZP_,, =({1.80 + 0.21) Zo
E7 +0.5% D16 45° L AZ,_y = (170 £0.10) 2,
E7 + 05% D16 45° || AZp p = (234 2017 2,

Tabla VI. Promedios de AZ,_, y desviaciones médximas § obtenidos para
cada especie liquido cristalina, donde ( representa la constante de propor-
cionalidad, y z, es la longitud de difraccion.

En la Tabla [V, se puede observar que para los cascs en log cuales se obluvoe
una dependencia cuadritica de AT, con la potencia, los valores correspon-
dientes a AZ,_, tiencn un valor promedio de 1.75 y una variacién mdxima
del 5.55%, y para el caso lineal considerado como de tercer orden el valor
promedio y su desviacién son AZ(a) = 2.34 = 0.17. Como se menciond en
la seccidn 2.5. estas desviaciones pequenas aseguran que las mediciones se

efectuaron bajo las condiciones de validez de la teorfa de la técnica Z-scan.
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Asimismo. ¢s claro de las ecuaciones (2.36) v (2.37) que AZ,_y es propor-
cional a z, v por tanto a la cintura del haz w,. Para disminuir los posibles
errores experimentales en la determinacion de w, s¢ toma ¢l cocicnte de valores
experimentales AZ;,s_),, / AZ(a_),, = 1.38 y se compara con ¢l que se obtiene divi-
diendo los valores tedricos de AZ;(,EL)U y AZI(,B',)l, dados por las ecuaciones (2.36)
y (2.37) AZ,(,‘r’_)u/AZF(,S_)U = 1.41, que resulta cn una diferencia porcentual del
2.12%.

Es bien conocido que los cristales liguidos neméticos presentan grandes
respuestas 6pticas no lineales. En estd investigacidn se ha estudiado la depen-
dencia del cambio de transmitancia pico-valle AT,,_, con la potencia P/F; y los
ajustes obtenidos de los resultados experimentales que muestran en la tabla v
exhiben que en genetal la relacidn entre estas cantidades es un polinomio de
segundo grado. Esto permite afirmar que no solo procesos de tercer orden cs-
tén involucrados sino también procesos de quinto orden. Desafortunadamente
para procesos mayores al tercer orden no se conocen modelos Ledricos que rela-
cionen la diferencia pico-vaile ATp. o(P) con la diferencia de fase no lineal y
por tanto no se pueden calcular cantidades como ng, T4,... que permitirian
caracterizar cuantitativamente el comportamiento no lineal del sistema.

Aunque no se tienen los elementos para discernir con certeza cuales son los

mecénismos fisicos responsables de los procesos de quinto orden encontrados

en base a las mediciones efectuadas en estd tesis se pueden hacer algunas
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afirmaciones. Por una parte, tanto las curvas de absorbancia 4.2 - 4.6 como
de la tabla 11 de potencias umbrales se puede inferir que los efectos térmicos
son cruciales en ¢l comportamiento no lineal de los sistemas de cristal liquido
dopado. En efecto, las variaciones significativas de P con la concentracion
de las tintas y la mayor respuesta no lineai cuando existen méximos en la
regién de trabajo del laser (A = 514mn) de la curva de absorbancia lineal
muestran ¢l importante papel de los efectos térmicos. Esto se puede entender
sl se toma en cuenta que el haz liser gaussiano incidente genera un perfil de
temperaturas que es capaz de inducir un gradiente de indice de refraccion con
el mismo perfil que autoenfoca de manera similar a un medio de Kerr. Si este
efecto se combinan con la respuesta no lincal generada por la reorientacion gue
también es del tipo Kerr, en conjunto si se “syperponen’’ multiplicativamente

ambos efectos podrian dar lugar a procesos de quinto orden.
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Capitulo 6
CONCLUSIONES

Se fabricaron las celdas de cristal liquido dopado para las diferentes concentra-
ciones y especies que se muestran cn la Tabla L. Estas celdas se caracterizaron
con el microscopio de polarizacidn, y se determiné visualmente una regién ho-
mogénea con configuracion homeotrdpica, sin defectos de textura, burbujas de
aire o polvo, para aplicar la técnica Z-scan.

Para cada una de las celdas fabricadas se obtuvé su correspondiente curva
de absorcion lineal con el espectrofotémetro Milton Roy 3000. con la finalidad
de obtener ¢! coeficiente de absorcién lineal ¢ para la longitud de trabajo
A = 5l4nm. Se encontrd que para 0B al aumentar la concentracién de
la tinta roja R4 se incrementa en un 26% el valor de a . mientras que al
incrementar la concentracion de tinta verde D4 en el mismo cristal liquido se
observé un decremento del 80% en a. Este compurtamiento fué ¢l csperado
ya que la tinta D4 no absorbe en torno a A, a diferencia de R4 que tiene un

mAximo de absorcién cerca de A
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Posteriormente se determine el valor de la potencia umbral Fy, a la que
ocurre la transicién de Freederickzs. Con el objeto de aplicar la técnica Z-scan
a potencias por debajo de este valor, trabajando asi en el régimen débilmente
no lineal (Ao < 7), en el cual es vélida esta técnica. Se observé que cl valor de
P: {véase tabla IT) en estos sistemas disminuye al menos por la mitad al variar
ligeramente la concentracién (0.3%-0.5%) de las tintas dopantes. Esto pone de
manifiesto el papel crucial que juegan las tintas dopantes en los procesos dpticos
no lineales aquf estudiados. Sin embargo, manifiesta la necesidad de futuras
investigaciones experimentales en donde se pueda encontrar la dependencia de
P, con la concentracién y el tipo de tinta.

Para E7+ 0.5 R4 a incidencia a 45° y polarizacién paralela al plano de
incidencia, se observé que el valor de la potencia umbral disminuye hasta por
un tercio de la potencia a incidencia normal. En contraste. si la incidencia es
a 45° pero la polarizacién es perpendicular al plano de incidencia F; se obtuvé
un incremento de hasta dos veces el valor de la potencia umbral a incidencia
normal. Esto muestra que P, disminuye cuando ¢l dngulo relativo entre la
polarizacién v el eje 6ptico del nemdtico es menor a fos 90°.

Por otro lado, para varias de Jas celdas fabricadas se obtuvieron las curvas
de transmitancia como funcién de la posicién Tp_.{z) con la técnica Z-scan a
incidencia normal y a 45° con polarizacién paralela y perpendicular al plano

de incidencia. Se encontré un comportamiento valle-pico en las curvas T; _o{2)
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lo que pone de manifiesto ¢l autoenfocamiento ¢n la celda v que el indice de
refraccion no lineal es positivo, na > (1. Para el caso de incidencia a 15° con
polarizacién paralela al plano de incidencia se observo que las curvas Tp-o(2)
exhiben un comportamiento pico-valle lo cual muestira un efecto de autodesen-
focamiento en 1a celda y un indice de refraccién no lineal negativo ng < 0.
Posteriormente. a partir de las curvas experimentales T,—»(z) obtenidas
con la técnica Z-scan a diferentes potencias para cada una de las celdas. se cal-
culd AT,—.(P) que es la difercncia de transmitancia entre el pico y el valle de
la curva T, ,(z) para cada potencia. Se mostrd que ajustes de AT, (F) para
incidencia normal, con polinomios de scgundo arado proporcionan mejores coe-
ficientes de correlacion (vedse tabla IV) que ajustes con polinomios de primer
grado (véase tabla V). Asimismo, los ajustes de AT, (F) para incidencia a
45° con polarizacion paralela y perpendicular al plano de incidencia {fueron
mejor ajustados con polinomios de primer y segundo grado. respectivamente.
Los ajustes de AT,_(P) exhiben una fuerte dependencia con el cristal liui-
do. 1a concentracion y el tipo de tinta asf como con el coeficiente de absorcion
lineal . Especificamente, aumenta AT,_, cuando a se incrementa. Esto se
podria deber a un gradiente de temperatura inducido por los efectos termicos
dentro de la celda que a su vez genera utl autoenfocamiento adicional al reori-
entacional. El hecho de que los experimentos aqui realizados se cfectuaron con

haces continuos permite suponer que los efectos térmicos son mas significativos
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gue cn otras investigaciones realizadas con haces pulsados [7]. Sin cinbargo.
las mediciones realizadas no son suficientes para determinar la dependencia de
AT,_, con las variables antes mencionadas.

En la Tabla V, se pilede obscrvar que para los casos en los cuales se obtuvo
un ajuste cuadritico de AT,y (P), los valores correspondientes a AZ,_, tienen
un promedio de 1.75 y una desviacién maxima del 5.55%, v para el caso lineal
considerado de tercer orden ¢l valor asociado a 1"_\2;(,3_}U = 2.34 = 0.17. Estas
desviaciones pequefias de .AZ,_, aseguran que las mediciones se efcctuaron
bajo las condiciones de validez de la teoria de la técnica Z-scan. es decir en el
limite débilmente no lineal.

Como es claro de las ecuaciones (2.36) y (2.37) AZ,_. es proporcional a
2, ¥y por tanto a la cintura del haz w,. Para disminuir los posibles crrores
experimentales en la determinacién de w, se toma el cociente de valores ex-

perimentales AZ® / AZ},"}_),; = 1.38 y se compara con el que se obticne dividi-

p—v
endo los valores tedricos de AZ,(,EL)I, ¥ AZ,(,EL),, dados por las ecuaciones (2.36) y
(2.37) AZS_L/AZ},:"_),, = 1.41, que resulta en una diferencia porcentual pequefia
del 2.12%. Esto, hace plausible la consistencia de nuestros resuitados con los
modelos teorfcos para procesos de tercer y quinto orden.

Cabe sefialar que este trabajo tuvo como objetivo mostrar que los efectos

de orden superior al de tercer orden no son despreciables. Sin embargo no es

nuestra intencién discernir sobre los mecanismos que dan origen a estos efectos.

118




Y por otro lado. mostrar que existe una dependencia cuando las componentes
del sistema cambian. tales como el cristal liquido, la concentracién y la tinta.

Los ajustes estimados con polinomios de segundo grado sugieren que las
congribuciones de orden mayor ¥ no son despreciables, o que puede existir
una combinacién de dos efectos de tercer orden x'¥ que pueden ser reoricnta-
cionales v 1émicos. Esto se puede explicar si se toma en cuenta que el haz ldser
gaussiano incidente genera un perfil de temperaturas que es capaz de inducir
un gradiente de fndice de refraccién que autoenfoca de manera similar a un
medio de Kemr. $i este efecto se combina con la respuesta no lineal generada
por la recrientacién, que tambien es del tipo Kerr, en conjunto ambos efectos
podrian “superponerse” multiplicativamente dando lugar a procesos de quinto
orden.

En esta investigacion se ha estudiado la dependencia del cambio de trans-
mitancia pico-valle AT, con la potencia P/ P, y los ajustes obtenidos de los
resultados experimentales gue muestran en la tabla IV exhiben que en general
la relacion entre estas cantidades es un polinomio de segundo grado. Esto
permite afirmar que 1o solo procesos de tercer orden estin involucrados sino
también procesos de quinto orden. Desafortunadamente hasta donde se sabe,
para procesos mayores al tercero orden no se conocen modelos tedricos que
relacionen la diferencia pico-valle AT,_u(FP) con la diferencia de fase no lincal

y por tantd no se pucden calcular cantidades como 1y, M4, que permitirfan
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caracterizar cuantitativamente ¢l comportamiento no lineal del sistema.

Es decir. queda pendiente cxtender la teoria de la técnica Z-scan para
procesos combinados de quinto y tercer ovden asf cama aplicarla para calcular
apartir de los ajustes para AT, _,(P) la diferencia de fase no lineal y los indices

de refraccién no lineales rip v 1.

120




Bibliografia

(1]

2

(3]

Blinov L. M. and Chigrinov V. G., “Electrooptic Effects in Liquid Crystals

Materials™, (Springer, New York, 1993).

Khoo 1. C., “Liquid Crystals Physical Properties and Nolinear Optical

Phenomena”, (Wiley, New York, 1995).

Palffv-Muhoray P. and Weinan E., Liquid Crystal Institute Kent State
University, Kent, Oricntational Ratches and Angular Monentum Balance

in the Janossy Effect., (1998).

Janossy L., and Lloyd A. D, Mol. Cryst. Lig. Cryst., 203. 77 (1991).
Guencher R. 1., “Modern optics 7 (Wiley, New York, 1990).
Marruci L., and Paparo D., Physical Review E, 56, 2 (1997).

Mansoor Sheik-Bahae, Ali A. Said, Tai-Huei Wei, David J. Hagan, and

Van Stryland E. W., J. Quantum Electron., 26-4, 760-769 (1990).

Palffv-Muhoray P., Wei T., and Zhao W., Mol. Cryst. Liq. Cryst., 251.
19 (1994).

121




[9]

(10]

i
1)
13

[14)

[15]

[16]

i)

it

[19]

20}

21]

Kosa T. and Janossy 1. Opt. Lett., 20. 1230 (1995).

L. Garcia-Colin, F. R. Rodrigucz. “Liquidos Exoticos™ Fondo de Cultura

Econdmica, México, 1991).

Pikin S. and Blinov L. M., “Cristales Liquidos”, (MIR. Mosc, 1985}.
Chandrasekhar, “Liguid Crystals”, (Cambridge, Gran Bretaiia, 1992).
George H. Heilmeier., Sc. Am., 100 {1970).

Chaikin P. M., Lubensky T. C., “Principles of condensed matter physics”.

(Cambridge university. Cambridge, 1995).

P. G. de Gennes and J. Prost, “The Physics of Liquid C rystals”, (Oxdord,

New York, 1995).

1. C. Khoo and S. L. Zhuang, Appl. Phys. Lett. 37. 6-7. (1980).
Peter S. Pershan, Physics Today., 34-39 (1982).

Peter J. Collings, “Liquid Crystals”™. {Princeton, New Jersey, 1980).
R. F. Rodriguez and J. A. Reyes, Ciencia Ergo. 8. 375 .2001).

P._G. de Gennes and J. Prost, “The Physics of Liquid C rvsials”, (Oxford.

New York, 1995).

Wangsness R. K., “Campos electromagnéticos”, (Limusa. México, 1983).

122




[22] Pilipetskii N. F., Sukhov A. V., Tabiryan N. V., and Zel'dovich B. Ya.,

Optics Comm. 37, 280 {1981).

[23] Istvin Janossy, Optical effects in Liquid Crystals, (Jaca Book, Milano,

1991}

[24] Shen Y. R., “The Principles of Nonlinear Optics’, pp.2-6, (Wiley, USA,

1984).
(25} Heclx E. and Zajac A., “Optica”, (Addison-Wesley, USA, 1986).
(26] J. A. Reyes and R. F. Rodriguez, Physical D, 141, 333 (2000).
{27) J. A. Reyes and P. Palffy-Muhoray, Phys. Rev. E. 58, 5355 {1998).

[28] Simoni. “Nolincar Optical Properties of Liquid Crystals and Polimer dis-

persed Liquid Crystals”, (World Scientific. Singapore, 1997).

[29] Demus D)., Goodby J., etal., “Handbook of Liquid Crystal”, Vol. 2, {Wiley,

Weinheim. 1998).

[30] Thornton R. and Neilson R., “Quimica Organica”, (Fondo FEducativo In-

teramericano, New York, 1976).

|31] Janossy L. Lioyd A. D. and Wherrett B. S.. Mol. Cryst. Liq. Cryst. Special

Topics XIX, 136, 1 (1986).

[32] L. Komitov, C. Ruslim, etal. Liq. Crys., 27, 8 (1999).

123




(33] Palffy P.. and Weinan E.. Lig. Cryst. Institute (1998).

[34] Zel'dovich . Ya., Pilipetskii N. F., Sukhov A. V.. and Tabiryan N. V.,

JETP Lett. 31. 264 (1980).
[35] Khoo L. C. and Zhuang 3. L., Appl. Phys. Lett. 37. 3 (1930).
[36] Frederic J. Kahn, Physics Today., 66-74 (1982).
[37] Weber ML J.. ). Milam, and W. L. Smith, Opt. Eng., 17. 163-469 (1978).

{38] Moran M. J.. She C. Y.. and Carman R. L, [EEE J. Quantum Electron,

QE-11. .259-263 (1975).

[39] Adair R., Chase L. L., and Payne A.. J. Opt. Soc. Amer. B. 4. 881-881
{1987).

[10] Williams W. E., Soileau M. J., and Van Stryland E. W.. Opt. Commun.,
50, 256-260 (1984).

[41] Akhmanov S. A., Sukhorokov A. D., and Khokhlov R. V.. Sov. Phys. 10,
609 (1968).

{42] Smith W. L., Beehtel J. H., and Bloembergen N., Phys. Rev. B.. 12,
706-714 (1973).

[43] Felsen L. B.. Marcuvitz N., “Radiation and scattering of waves”. {Oxford
University Press, Oxford, 1994).

124




(44] Born M., and Woll E., Principles of Optics, Cambrige, Spain 1999.
[45] Dfaz U. R., Rosete A. M. and Ortega M. R., Rev. Mex. Fis., 39,3 (1993).

146] McCally R.L., Appl. Opt.. 23, 2227 (1984).

125




	Portada

	Índice General

	Introducción

	Capítulo 1. Conceptos Básicos de Cristales Líquidos

	Capítulo 2. Algunos Conceptos de Óptica no Lineal

	Capítulo 3. Elaboración y Caracterización de Celdas

	Capítulo 4. Medición de Propiedades Ópticas

	Capítulo 5. Análisis de Resultados 

	Capítulo 6. Conclusiones 

	Bibliografía


