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Resumen

En este trabajo se propone un método de estudio de los laseres aleatorios
que se basa en mediciones angulares de su espectro. A través de la aplicacion
de este método de estudio en un sistema compuesto de una suspensién de
nanoparticulas de diéxido de silicio (S703), suspendidas en una disolucién
metanol-agua al 50 %v /v, se llega a una descripcién cualitativa del sistema
laser aleatorio y de los factores que influyen en las caracteristicas del mis-
mo. Con el fin de realizar una caracterizacién lo mas completa posible, en
el estudio angular se utilizan muestras con diferentes concentraciones de
nanoparticulas de Si0O2 y con concentracién fija del pigmento organico Ro-
damina 6G. Asimismo, se realiza un estudio del fenémeno de esparcimiento
en un medio compuesto tinicamente por la suspension de nanoparticulas en
solucién metanol-agua. Ambos estudios son comparados y relacionados.

Con estos estudios se concluye la existencia de un volumen éptimo de
medio para la generacion del fenémeno ldser aleatorio con propiedades es-
pectrales estables. A su vez se concluye la importancia de las mediciones
angulares cuando se busca estudiar el fenémeno en cuestién. Finalmente se
discuten los alcances de este método de estudio de los laseres aleatorios, tales
como su aplicacién en la caracterizacion de medios biolégicos, y se proponen
modificaciones que podrian ayudar a mejorar la comprensién y la aplicacion
del fenémeno.
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Capitulo 1

Introduccion

A lo largo de las ultimas dos décadas, el fenédmeno laser aleatorio ha
sido motivo de discusién en la comunidad cientifica, asi como motivo de
fuerte especulacién acerca de sus posibles aplicaciones, tanto en el area de
investigacién bésica como en la de investigacion tecnolégica.

Este fenémeno se genera cuando la luz es amplificada dentro de un medio
aleatorio con propiedades de medio opticamente activo, es decir, capaz de
producir emisién estimulada de luz. La naturaleza aleatoria del medio pro-
duce esparcimiento multiple de la luz que viaja a través de €él, incrementando
la longitud del camino -aleatorio- que recorre la luz con posibilidad de ampli-
ficarse. La diferencia entre este tipo de sistemas y los ldseres convencionales
es lo que ha causado interés en su estudio durante los tltimos veinte anos.

El problema principal en torno al estudio del laser aleatorio se debe prin-
cipalmente a la dificultad en la caracterizacién del medio aleatorio, de modo
que la importancia de la investigacién en este tema radica precisamente en
dicho problema, pues una vez descrito el fenémeno de manera completa y
efectiva sus propiedades podran ser aplicadas en un gran ntmero de tareas,
como la medicina[l1], la foténica[12] y la imagenologia[10].

Asi pues, esta tesis parte del problema de la caracterizaciéon del medio
aleatorio y tiene como objetivo describir las propiedades de la emision laser
generada en él. Por lo tanto se propone hacer un mapeo experimental, lo més
completo posible, tomando como referencia la relacién entre los parametros
medibles del fenémeno laser aleatorio y las propiedades del medio aleatorio
en que se genera.

La suposicién basica que se plantea es que se puede establecer la relacion
entre las propiedades de la emisién y las caracteristicas del medio. Sin em-
bargo, el medio aleatorio comprende una amplia gama de sistemas, desde los
més simples e idealizados hasta medios tan complejos como los fluidos o los
tejidos bioldgicos. La variedad en las caracteristicas y la naturaleza de estos
sistemas vuelve a su caracterizaciéon un problema de muchas variables. Por
ello, es necesario entonces establecer patrones de estudio de estos medios

9



10 CAPITULO 1. INTRODUCCION

para poder tener puntos de comparacion entre las diferentes perspectivas de
estudios realizables.

Buscando establecer estos patrones, en este trabajo se plantea un méto-
do experimental que puede ser utilizado para diferentes sistemas aleatorios.
En él se trata de estudiar la mayor cantidad de parametros independientes
del fenémeno laser aleatorio de manera simultdnea, con un arreglo experi-
mental simplificado en el que se pueden variar diferentes parametros en los
instrumentos utilizados para medir caracteristicas especificas del fenémeno.

El estudio se basa en la medicién de cuatro diferentes pardmetros pro-
pios de la interaccién de la luz con el medio aleatorio: intensidad de la luz
esparcida por el medio, intensidad de la emision ldser generada por el medio,
ancho espectral de la emisién laser y longitud de onda de la misma. Estas
cuatro variables se miden para varios valores de la concentracién de particu-
las esparcidoras, propia del medio esparcidor, y para varios valores de la
energia del bombeo del laser aleatorio y del dngulo de medicién, tomado
con respecto a la direccién de incidencia del bombeo, variables propias de la
medicién.

De esta manera, el método de estudio aqui presentado ha sido pensado
para su utilizacién en la caracterizacién de medio aleatorio con miras a su
posible aplicacién, principalmente en el anélisis de muestras bioldgicas. Sin
embargo, debido a la complejidad y variedad de los medios aleatorios es claro
que para realizar dicha aplicacién se requiere de un trabajo maés extenso.

Para que la caracterizacion realizada fuera lo mas completa posible y
para poder darle un sentido a los resultados obtenidos, fue necesario realizar
una investigacién exhaustiva de los principios fisicos involucrados en este
fenémeno. En el capitulo dos se presenta una revision de los fenémenos
involucrados en el laser aleatorio asi como una descripciéon de este ultimo
para el régimen en el que se trabaja en esta tesis.

En el capitulo tres se revisa el arreglo experimental y los métodos de
medicién y de andlisis de los datos obtenidos. En el capitulo cuatro se pre-
sentan y se discuten los resultados y finalmente en el capitulo cinco se discute
el alcance de este trabajo.



Capitulo 2

Marco teodrico

2.1. Esparcimiento de la luz

Debido a que el fenémeno ldser aleatorio requiere de un medio esparcidor
para generarse, se debe tratar primero el fenémeno de esparcimiento, par-
ticularmente en un medio compuesto de nanoparticulas de diéxido de silicio
(S102), que son las que se utilizaron como esparcidores en los experimentos
realizados para esta tesis.

Cuando un campo de radiacién incide sobre un material, pueden ocurrir
diferentes procesos:

= Transmision, si el campo de radiacién es capaz de propagarse a través
del medio

= Absorcién, si el medio tiene las caracteristicas necesarias para absorber
la energia del campo de radiacion

= Reflexion, si la interaccién del medio con el campo de radiacién tiene
como resultado el cambio en la direcciéon de propagacién del campo de
radiacion sin que dicho campo se transmita a través del material

» Esparcimiento, si el material es desordenado y ocurren combinaciones
de transimisién y reflexién del campo de radiacion

La ocurrencia de cada uno de los fenémenos arriba mencionados esta de-
terminada por la capacidad de interaccién entre el campo de radiacion y la
materia en cuestion, que a su vez estan determinados por las caracteristicas
de cada uno de ellos.

Cuando la luz atraviesa un medio que absorbe o desvia la luz, la inten-
sidad de la luz emergente guarda la siguiente relacién con la intensidad de
la luz incidente, llamada Ley de Lambert-Beer:

I = Ipe=%® (2.1)

11



12 CAPITULO 2. MARCO TEORICO

En donde Ij es la intensidad de la luz incidente, x es el espesor del medio
V Qeqt €8 el coeficiente de extincién del medio. Dicho coeficiente de extincién
es una forma de cuantificar la interaccion de la radiacién con el medio, y
estd dado por la siguiente expresién:

Qegt = Qgbs T Qlsca (22)

En donde ags es es el coeficiente de absorcidon y o, es el coeficiente de
esparcimiento, que miden la capacidad de un medio de absorber o esparcir
la luz, y se relacionan con las secciones transversales de extincién, absorcion
y esparcimiento mediante:

ezt = NOegt (23)
abs = Nogps
Qsea = NOsea (2.5

En donde N es el nimero de particulas por unidad de volumen y oy,
Oabs Y Oscq SON las secciones transversales de extincidén, absorcion y es-
parcimiento, respectivamente.

De los fenémenos antes mencionados, el que se trata en este trabajo
es el esparcimiento de la luz, en particular cuando es producido por un
medio coloidal compuesto por nanoparticulas de SiOy en un liquido. De-
bido a ello, en esta tesis no se toman en cuenta los efectos de absorcion de
las nanoparticulas. Esta importante consideracién se justifica experimental-
mente en la seccién 3.1 de este trabajo.

Existen dos aproximaciones principales para tratar el fenémeno de es-
parcimiento, el régimen de Mie y el régimen de Rayleigh. La aproximacion
més rigurosa para tratar esparcidores esféricos de cualquier tamano es la
teoria de Mie.

2.1.1. Aproximacion de Rayleigh

En esta aproximacion se consideran esparcidores lo suficientemente peque-
nos, comparados con la longitud de onda, como para despreciar cualquier
interaccion con la superficie de la particula esparcidora. De esta manera,
se puede considerar a los esparcidores como pequenos dipolos emitiendo ra-
diacion del tipo:

E k?2 - - ei(krfwt) 06

—m[rx(rxﬁ)} 3 (2.6)
. k2 i(kr—wt)

jig= 7 x )< (2.7)
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En donde E y H son los campos de intensidad eléctrica y magnética
respectivamente y ep; es la funcion dieléctrica del medio. Por otro lado se
asume que, en el punto de observacion, los campos se propagan en direccion
radial y que p estd relacionado con el campo eléctrico externo incidente E,
mediante:

P = coenrakp (2.8)

En donde « es el tensor de polarizabilidad del medio, que por simplicidad
se supone diagonal.

Con estas aproximaciones se puede llegar[l] a que los coeficientes de
extincién y de absorcién de cada particula son:

3 3
]{34
Ceogt = k- Im ( g ai> + o E |0¢i|2 (2.9)
i—1 i=1

B
Osca = 67 Z ‘057,| (210)
=1

Ademas, la distribucién angular de la radiacién satisface que:

4 2 3
ag;zca _ 2;‘6 . 1 + cos (9) Z |al|2 (211)
7 2 P

En donde la funcién cos?(#) se debe a la radiacién con polarizacién para-
lela al eje de polarizacién de los esparcidores y el término 1 se debe a la
radiacién con polarizacién perpendicular al eje de polarizacién de los espar-
cidores.

Si el tamano del esparcidor aumenta, esta aproximacion deja de ser valida
debido a las interacciones de la radiacion con los dipolos microscépicos que
se presentan en la superficie de la particula.

2.1.2. Teoria de Mie

Supongamos una onda plana incidiendo sobre una superficie esférica en
direccién z. Si utilizamos el método de separacién de variables para resolver
la ecuacién de Helmholtz (caso estacionario) para el campo de potencial
eléctrico de este sistema en coordenadas esféricas, la solucién esta dada por:

Dparnm (1,6, 0) = 2p(kr) Ppm (cos(0))cos(me) (2.12)



14 CAPITULO 2. MARCO TEORICO

en el caso de la solucién par, y:

DQimparnm (1,0, @) = zn(kr) Ppy (cos(8))sen(me) (2.13)

en el caso de la solucién impar. En estas expresiones P, son los polinomios
asociados de Legendre y z, puede ser cualquera de los 4 tipos de funciones
de Bessel esféricas: funciones de Bessel, funciones de Neuman, o funciones de
Henkel de primer o segundo tipo, dependiendo de la regién (dentro o fuera
de la particula esparcidora) en la que se encuentre el campo.

A partir de estas soluciones, y definiendo:

—

My =V X (@t (2.14)
. 1
Num = £V X Mam (2.15)

se puede llegar[1] a una aproximacién para la onda incidente que conside-
ra la particula como una superposicién de emisores multipolares:

2n +1)
Eine = Eo Z n + 1 |: z(m)par nl (kM) - ZN;Eaz“ nl (kM)] (216)

— —kpmEy 2n + 1 ( ) =(1)
Hmc = k + N, k 2.1
wWo o nz:: ’I’L + 1 [ par,nl ( ) impar,nl ( M):| ( 7)

En donde kj; = knjys es el nimero de onda del campo de radiacién en el
medio en el que se encuentra la particula y el superindice (1) denota el uso
de las funciones esféricas de Bessel (j,,) para la obtencién de Mnm y Nnm,
lo que garantiza la continuidad del campo centrado en la particula esférica.

Luego, para la onda esparcida:

— e Zn 27’1 =+ ]. . =(3
Esca - _EO Z n() [b Mz(m)par nl (kM) - ZanNzgal,nl (kM)} (2'18)

. kavEp o= i"(2n + 1 -
Aoy = BP0 S ECRE D [ 1O (k) + 8080 (a0)] (2:29)

El superindice (3) denota el uso de las funciones de Henkel de primer
tipo (h(l)), resultado de suponer a la onda esparcida como una onda esférica.
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En caso de tener un campo arménico con relacién al tiempo (e®“?), se deben
usar las funciones de Henkel de segundo tipo (h(?).

Finalmente, para la onda dentro de la particula:

2n =+ 1 1
EO Z TL + 1 |: Mz(m)par,nl (kl) W}zNggai nl (kl):| (220)

= —k‘lEo s z”(2n—i—1) 1 (1) 1
Hi = wo o nz::l n(n+1) [ Mp‘”"”l( 1) +iB,N, lmparnl (kl)} (2.21)

Los coeficientes ay, by, . y B se pueden obtener aplicando las condi-
ciones de frontera del problema:

(Einc + Esca) X ér’r:R = El X ér|7":R (222)
(ﬁinc + ﬁsca) X ér’r:R = ﬁl X ér‘r:R (223)

Una vez obtenidos los campos de intensidad eléctrica y magnética, se
puede obtener la tasa de energia absorbida (W,ps) o esparcida (Wse,) en
la superficie de la esfera y la energia de la onda incidente. Esto se logra
realizando un balance de flujo de energia mediante la integracion del vector
de Poynting correspondiente a cada campo, tomando como superficie de
integracién la definida por un radio mayor o igual al de la superficie de la
esfera. Una vez obtenidos dichos flujos de energia, se pueden obtener las
secciones transversales de extincién y de esparcimiento dividiendo entre la
intensidad de la radiacién incidente:

Wezt

Oeat = - (2.24)
W,

Oscp = —— (2.25)
Iy

que a partir de las ecuaciones (2.18), (2.19), (2.20) y (2.21) toman la forma:

Oeat = k2 Z (2n + 1)Re (a, + by,) (2.26)
M n=1
2 & 2 2
Oeat = kTZ(%H 1) (|an|? + [ba]?) (2.27)
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Para conocer la distribucién angular de la intensidad de la luz esparcida,
debemos fijarnos en la parte angular del vector de Poynting correspondiente
al campo esparcido:

EocaoHinp — BscapHicap = N (}%2 [u_(ﬁ)smzqﬁ + 2“(9)0032@ (2.28)
M

En donde i (0) e i)(¢) son las intensidades de la luz esparcida, con po-
larizacion perpendicular y con polarizacién paralela al plano definido por la
direccién de la onda incidente y la direccién de la onda esparcida, respecti-
vamente. Estas dos cantidades se expresan explicitamente como:

o0

2n +1 Pp1(cos(f OP,1(cos(8
- ’21 n(n+1) { sfzn(H() ! +0n 1599 ( ))] |2 (2.29)

—’Z 2n+1 { BPnlgcgs(H))+bnpn;(2:’(56()9))]|2 (2.30)

De modo que se puede conocer la distribucién angular de esparcimiento
para un medio diluido, es decir, un medio en el que la luz esparcida por una
particula no interactia de manera significativa con otra particula del medio.

Dicha distribucién esta dada por:

agg“ - k% [i1(6) + i (0))] (2.31)

Cabe mencionar que el andlisis de un sistema de muchas particulas se
convierte en un problema mucho més complicado debido a la aparicion del
esparcimiento multiple, en el cual la luz interact’ua en promedio con méas de
una particula antes de abandonar al mismo.

Considerando entonces una distrubucién aleatoria de particulas esparci-
doras de luz, un tratamiento como el que realizé Mie para una sola particula,
en el que se da una descripcién analitica del campo de radiacién después de
ser esparcido, parece una idea descabellada.

Por este motivo se han desarrollado terias tales como la Teoria del Medio
Efectivo, en la que se considera al medio esparcidor y a sus coeficientes
Opticos como funciones continuas en el espacio dentro del medio, pero la
validez de esta teoria se restringe al dominio en el que el tamano de las
particulas esparcidoras es mucho menor que la longitud de onda del campo
de radiacién.

Por otro lado, cabe senalar que, debido a las dimensiones de las nanoparti-
culas y a la longitud de onda del campo de radiacién utilizados en este tra-
bajo, un estudio teérico del mismo requeriria del tratamiento de Mie, pues el
tamano de las nanoparticulas utilizadas no es despreciable en comparacion
con la longitud de onda de la emisién laser utilizada.
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2.2. Laseres

2.2.1. Cavidades resonantes
Amplificacién

Una parte fundamental para un ldser convencional es su cavidad reso-
nante. Entedemos como cavidad resonante aquélla que consiste en superficies
reflectoras que contienen un medio dieléctrico no activo en su interior. En
esta cavidad puede existir una onda estacionaria que satisfaga las ecuaciones
de Maxwell con sus condiciones de frontera correspondientes, de modo que
el campo eléctrico en dicha configuracién se puede escribir como:

E(r,t) = Epu(r)e™". (2.32)

Consideremos un campo con un frente de onda plano:

Eo(r,t) = Ege*k2=wtg (2.33)

que incide a una cavidad de espejos planos en direccién normal a ellos
como se muestra en la figura 2.1:

= AT
\J
AT

<

Figura 2.1: Onda plana incidiendo en una cavidad resonante de espejos
planos de manera perpendicular[4]. La amplitud inicial del campo dentro
de la cavidad es Ej, las superficies tienen una reflectancia R; y Ro.

Supongamos que las superficies reflectoras tienen reflectancias Ry y Ra y
que las superficies estan separadas una distancia d. Después de una reflexion
en cada superficie, constituyendo un ciclo completo, el campo se habra mo-
dificado como sigue:



18 CAPITULO 2. MARCO TEORICO

E, = E()}%l]:fge_iq5 (2.34)

En donde:

¢ = 2kd — 2qr (2.35)

con g el nimero entero de longitudes de onda maéas grande que puede
contener la cavidad.

De esta manera se puede demostrar[4] que el campo total, resultado de
la superposiciéon de un ntmero entero de ciclos suficientemente grande, es:

1
Er=FE¢(—— 2.
T <1 — R1R2ez¢> (2:36)

Y también se puede llegar a una expresion para la intensidad de la luz
que se transmite después de dicho ntimero de ciclos:

(1-Ri)(1-Ry)
(1 —vR1R2)? + 4v/R1Rasen (?)

Itrans = IO (237)

Para este ejemplo se ha considerado una cavidad de superficies reflectoras
planas en las que las tnicas pérdidas se dan debido a que R # 1. En otros
tipos de cavidades, como las inestables, se debe considerar un factor de
pérdidas debido a que hay luz que sale de ellas sin completar un niimero
de ciclos lo suficientemente grande como para que la intensidad de salida
satisfaga la ecuacién (2.37). Sin embargo, lo que se debe notar y que se
cumple para todas las cavidades resonantes es que:

Irans o I (2.38)

Esto es importante, pues si este comportamiento cambia para una cierta
intensidad Iy, quiere decir que aparecen efectos adicionales de absorcién
que se deben considerar en el comportamiento de la cavidad. El estudio
realizado en esta tesis se limita al caso en el que se cumple la relacion
de proporcionalidad. La verificacién de que esto sucede asi en el sistema
estudiado se muestra en el capitulo 4.
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Selectividad

Otro aspecto que se debe tomar en cuenta en las cavidades resonantes, y
que se puede notar de la ecuacién (2.36), es que cuando ¢ — 0y Ry, Ry —
1, entonces Ep — 00, es decir, si la frecuencia de la onda se aproxima
mas a la frecuencia de resonancia de la cavidad (w = kc), la amplitud del
campo pude aumentar enormemente. Al no existir un haz completamente
monocromatico ni superficies reflectoras planas perfectas, es imposible llegar
a una intensidad infinita. Sin embargo, debe notarse que el campo que se
propaga dentro de la cavidad puede aumentar varias veces su intensidad,
siendo ésta mucho mas grande que la intensidad de salida.

Por el contrario, si ¢ — m, entonces Er alcanza su valor méas bajo,
causando que la intensidad de salida para las frecuencias mas desfasadas de
la de resonancia sea despreciable. De esta manera, la separacion entre las
superficies reflectoras de una cavidad determina qué frecuencias del campo
se pueden amplificar dentro de la misma, dando paso a una selecciéon de
modos de oscilacién.

En la realidad es imposible lograr una onda completamente monocroma-
tica, pero se pueden crear ondas de décimas o centésimas de nanémetro de
ancho de banda, a las que se les llama ‘ondas cuasimonocromaticas’. Para
determinar qué tan buena es una cavidad resonante, se utiliza el llamado
‘factor de calidad’ (Q)) de una cavidad, que se define de la siguiente manera:

Yo wo

Q=% = Ap (2.39)

En donde Av es el ancho a la mitad del maximo del espectro de frecuen-
cias que pueden viajar dentro de la cavidad y vy es la frecuencia pico de
dicho espectro.

Otro factor en términos del cual se puede definir el factor de calidad
es el ‘tiempo de vida promedio’ de un fotén dentro de la cavidad, 7,, que
estd relacionado con Av por el principio de incertidumbre:

Tp = —— (2.40)

De manera que, combinando las ecuaciones (2.39) y (2.40), se llega a
que:

Q = Tywo (2.41)
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2.2.2. Emision laser
Absorcion y emisién de la luz

Dentro de los procesos de interaccion de la radiacién con la materia, el de
mayor interés para esta tesis es el de absorcién y emision de la luz. Cuando un
campo de radiacién con una distribucién de frecuencias e intensidades incide
sobre un material, existe una cierta probabilidad de que ocurran todas las
posibles interacciones de la luz con la materia. En el marco de este trabajo,
la pregunta es: jcudles son las condiciones que favorecen las interacciones
de absorcién y emisién de luz? Antes de tratar las condiciones favorables, se
hard una breve revisién de la teoria cudntica de estos procesos, elaborada
por A. Einstein[13].

Supongamos un sistema de dos niveles, con energias E; < Fs y con
poblaciones de particulas por unidad de volumen N; y Ny respectivamente,
que se encuentra en presencia de un campo de radiacion con una distribucién
de energia p(v).

Como FEs > Fq, las particulas que se encuentren en el nivel 2 tenderan
a decaer espontaneamente al nivel 1, y para ello liberaran un fotén con las
siguientes caracteristicas:

s Energia hv = Fy — E}
= Es emitido con polarizacién y direccion aleatorias

= La tasa de decaimiento de la poblacién del nivel 2 serd proporcional
a dicha poblacién, ya que cada particula de ese nivel tiene la misma
probabilidad de decaer, de acuerdo con:

dN-
7dt2 lesp = —A21 N2 (2.42)

El coeficiente Agy es llamado ‘coeficiente de emisiéon espontdnea’.

Cabe aclarar que la emisiéon espontanea de un fotén es solo una de las dos
posibles maneras que tiene la particula de decaer de manera espontanea; la
otra es la transicién no radiativa, en la que la energia se libera en cualquier
otra forma, como por ejemplo, en forma de energia cinética transferida a las
particulas aledanas.

Ahora, en presencia del campo de radiacién, las particulas que se en-
cuentren en el nivel 1 podran tomar del campo la suficiente energia como
para saltar al nivel 2, esto siempre que el espectro de frecuencias del campo
contenga la frecuencia necesaria tal que hv = Es — Fq. A dicho proceso se
le llama absorcion, y estd descrito por:
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dNy
dt

dNy

labs = B12Nip(v) = —

|labs (2.43)

El dltimo proceso que puede ocurrir es la emisién estimulada, que ocurre
cuando una particula en el nivel 2 decae al nivel 1 en presencia de un fotén
con la energia exacta hv = Fo— E1, que induce a la particula a decaer. Dicho
decaimiento produce un fotén con la misma fase, direccion, frecuencia y
polarizacién que aquél que indujo el decaimiento. Este proceso esta descrito
por la relacién:

dN- dN-
T;Iest = Bo1 Nop(v) = —ditl!est (2.44)
De esta manera, mediante el uso de la ley de radiacién de Plank:
8mn’n2v? hy
_ g
o) = = I (2.45)
ex —
Pk

en donde n es el indice de refraccién del medio y n4 es el indice de grupo, y
usando el resultado proporcionado por la fisica estadistical4]:

Ny g ( hV) Biap(v)
No_go (W) _ _ Buplv) 2.46
N ¢ P\"kT Ag1 + Boip(v) (2.46)

en donde g1 y g2 son las degeneraciones de los niveles 1 y 2 respectivamente,
se puede llegar a las relaciones entre los coeficientes:

Bi2g1 = B2192 (2.47)

Ay 8mn’nghi?
Bar — 7039 (2.48)

Ensanchamiento

Asi como no existe una onda electromagnética completamente mono-
cromatica, tampoco existen transiciones entre niveles completamente defini-
das, es decir, si un grupo de atomos decae de un nivel Ey a otro mas bajo
F/q, habré atomos que decaigan a un subnivel Fy + §FE y habrd dtomos que
decaigan desde otro Fs + dF por diferentes razones; éstas son tales como
incertidumbre cuantica, colisiones entre atomos, variaciones isotopicas del
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material, efecto Zeeman, efecto Stark, efecto Doppler o por acoplamiento
de momentos angulares, entre otros. De esta manera, se puede definir una

funcién g(v) que represente una distribucién de las frecuencias de emisién de
Ey — Ey

una transicién sobre un valor central v = . La forma de dicha fun-

cién varia dependiendo del tipo de ‘ensanchamiento’ de la linea de emisién.
Algunos ejemplos acerca del tratamiento del ensanchamiento de linea se en-
cuentran en la referencia [4]. Es importante mencionar que la distribucién
de ensanchamiento de linea para cada sistema es valida para los 3 procesos
de las transiciones radiativas.

Amplificacién

Con los conceptos anteriores, se puede obtener una expresién para la
amplificaciéon de un campo de radiacion que incide sobre un material, con-
siderando la incidencia en una cierta direccién z y con una polarizacion
determinada. La intensidad del campo para cada frecuencia I,, dependerd en-
tonces de los siguientes factores:

= Energia de los fotones = Direccién apropiada

. . = Ensanchamiento de linea
» Polarizacion apropiada

= Numero de atomos involucra-
s Razén de la transicion dos en la transicién

De modo que el cambio en la intensidad de la radiacién estd dado por:

1 2 3 4 5 6
I,
Al,= hv x By x gv) x 1 x 1 X NoAz
c/ng

~hv x Bp—— x gv) x 1 x 1 x NAz

c/ng 0

1

+hy x  AaAv  x g(v) X 5 X = X  NoAz

T

Si ahora consideramos razones de cambio y utilizamos las relaciones entre
los coeficientes de absorcion y emisién, podemos llegar a la ecuacién:

dl, A2 g2 A
— = 1A No—=Ni| I, = I, 24
e { 2187m29(y)] [ 2 o 1] v(v) (2.49)

El término entre corchetes de la izquierda es conocido como ‘seccion
transversal de emisién estimulada’ y el término entre corchetes de la derecha
es el que da la condicién para que exista amplificacién:
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Ny >N, (2.50)
g1

Finalmente, integrando la ecuaciéon para [, con respecto a z, se obtiene
la ecuacion de la ganancia:

I,(2) = I,(0)e"™)? (2.51)

De modo que para obtener amplificacién mediante emisién estimulada de
un campo de radiacién, se deben establecer condiciones para que se cumpla
la condicién de ganancia:

y(v) >0 (2.52)

2.2.3. Laseres de pigmento

Los pigmentos orgdnicos son sustancias de color que se usan para dar
dicho color a otras sustancias. En la década de los 60 se descubrié su utilidad
en el campo de los l4seres sintonizables[14] debido a que, contrario a lo que
ocurre con los laseres de gas y de tierras raras, los ldseres de pigmento son
capaces de generar emisién estimulada en anchas bandas de energia en vez
de hacerlo en niveles discretos, debido al ensanchamiento de sus niveles de
energia.

El sistema que se describié en la seccién anterior fue un sistema de dos
niveles, el cual es el mas simple que se puede considerar para la emision laser.
Sin embargo, el sistema correspondiente a los pigmentos orgédnicos (como el
pigmento utilizado en esta tesis) no es un sistema de dos niveles, sino que
es mas complicado.

En la figura 2.2 se muestra un diagrama de niveles de energia de una
molécula de pigmento organico en una solucién liquida. El sistema esté cons-
tituido por dos escaleras: una escalera de estados singulete S,,, n =0,1,2, ...,
en donde Sy es el estado base, S es el primer estado singulete excitado, S
el segundo, etc.; y una escalera de estados triplete 17,715, T3,.... De esta
manera, para cada estado singulete S,, de mayor energia que el estado base,
existe un estado triplete de menor energia 7,. En conjunto, los estados
triplete forman una escalera de estados asociados a los estados singulete.

Cada nivel energético esta ensanchado debido a contribuciones de energia
rotacional y vibracional de las moléculas, creando un cuasicontinuo de esta-
dos superpuestos sobre cada nivel energético de los electrones, incluyendo el
estado fundamental Sj.

Cuando ocurre el bombeo de un ldser de pigmento, la moléculas, original-
mente en el estado base, pasan a un estado singulete excitado S, (n > 1) para
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Figura 2.2: Diagrama de niveles de energia de una molécula de pigmento[17].
Las lineas sélidas indican transiciones radiativas y las lineas punteadas in-
dican transiciones no radiativas.

luego decaer en cuestion de picosegundos al menor subnivel de S; median-
te transiciones no radiativas. Una vez que las moléculas se encuentran en el
menor subnivel de S, puede ocurrir la emisién laser debido al decaimiento
radiativo del menor subnivel de S; a cualquiera de los subniveles superiores
de Sp. Es en esta transicion, llamada fluorescencia, en donde puede ocurrir
emision ldser debido a que la vida media del estado mas bajo de Sp es de
nanosegundos, dando tiempo suficiente para que ocurra emisién estimulada.
Finalmente, una vez que la molécula se encuentra en uno de los subniveles
superiores de Sy, decae nuevamente en cuestién de picosegundos al esta-
do base mediante transiciones no radiativas. Una vez en el estado base, la
molécula puede ser reexcitada.

Como se puede notar en la figura 2.2, la molécula también puede decaer
del subnivel més bajo de S7 hasta el subnivel méas bajo de 77 mediante
transiciones no radiativas. Este decaimiento tiene una vida media de diez
nanosegundos y se puede considerar dentro de las pérdidas del medio, por lo
que este tipo de transiciones es poco deseada y depende de las caracteristicas
fisico-quimicas de la molécula en cuestién. La formacién de estados triplete
puede ser inducida por perturbaciones internas o externas del material, sobre
todo en soluciones altamente concentradas. Sin embargo, dichas pérdidas son
bajas debido a que esta transicion tiene un cambio de espin total AS =1,y
para que exista se requiere que haya acoplamiento espin érbita y excitaciones
especificas de modos rotacionales de la molécula, generalmente inducidas por
interacciones con las moléculas vecinas. La probabilidad de formar estados
tripletes depende la composicién y estructura molecular del pigmento y del
solvente en el que se encuentre disuelto.

En caso de llegar a formarse estados triplete, estos pueden ser reexcitados
a tripletes superiores, ya sea por absorciéon del bombeo o por la reabsorcion
de la fluorescencia de otras moléculas. Si esto ocurre, las moléculas pueden
permanecer en ellos por varios microsegundos debido a que la vida media
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del decaimiento del subestado més bajo de T} al estado base es de microse-
gundos, es decir, tres érdenes de magnitud mayor que la escala de tiempo en
la que puede ocurrir la emisién estimulada. Esto hace a los estados triplete
poco deseados y es algo que se debe evitar en un laser de pigmento. Para
que las transiciones a estados triplete sean de baja eficiencia, se debe elegir
el solvente y la concentracién de pigmento adecuados.

Por otro lado, para obtener un laser eficiente se debe maximizar el
nimero de decaimientos del estado S; por emisién estimulada sobre los
procesos que compiten, tales como la emision espontanea y las transiciones
no radiativas. Un pardmetro que determina la relacién entre la luz absorbida
y la fluorescencia es la ‘eficiencia cuantica de fluorescencia’, que es la proba-
bilidad de que una molécula emita un fotén por fluorescencia por cada fotén
absorbido, y estd definida como sigue:

1
1+ (ks + k)T

¢ (2.53)

En donde k4 es la tasa de decaimientos del primer estado singulete exci-
tado al primer estado triplete y kg5 es la tasa de decaimientos no radiativos
del nivel S al nivel Sy.

Cabe mencionar que las transiciones del estado base Sy a cualquier estado
singulete S, son permitidas, aunque para lograr la transicién para n > 1 se
requieren fotones con mucha energia. Por otro lado, la transicién del estado
base a cualquier estado T; es de espin prohibido, de manera que los electrones
s6lo pueden entrar a la escalera de estados triplete a través de un estado
singulete excitado.

Figura 2.3: Diagrama simplificado de niveles de energia de una molécula de
pigmento[17]. Consiste en un estado singulete excitado W y un conjunto de
n subniveles W,, superpuestos debido a estados vibracionales y rotacionales
con energias cercanas a la del estado base.

Si son despreciados los decaimientos de todos los niveles y subniveles
superiores al subnivel inferior de S; debido a su duracién de picosegundos, y
despreciados los decaimientos no radiativos de los estados triplete al estado
base debido a su tiempo de vida mucho mayor al del nivel Si, que es de
nanosegundos, se puede simplificar el sistema[l6] como se muestra en la
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figura 2.3. Este modelo fue propuesto por H. Fu y H. Haken en 1987 y
consiste en un sistema de niveles en el que hay un tdnico estado singulete
excitado W y un conjunto de n subniveles superpuestos W,, con energias
cercanas a la del estado base. Como en el modelo original, el ensanchamiento
del estado base se debe a estados vibracionales y rotacionales.

2.3. Laseres aleatorios

Desde su prediccién teérica en 1967[31] y su descubrimiento experimental
en 1986[32], el fendmeno ldser aleatorio ha sido fuente de debate debido a
la dificultad de su descripcién fisica detallada. Por esto, se han propuesto
caracteristicas y propiedades de un laser aleatorio con miras a establecer una
definicién y a estandarizar las propiedades del fenémeno en cuestién[34,29].
Debido a que no existe aun una definicién formal de un laser aleatorio,
este fenémeno se describe aqui por medio de una comparacién con un laser
convencional.

En este ultimo, la amplificacién de la luz se lleva a cabo en una cavidad
resonante en donde se confina la luz y en donde estd un medio capaz de pro-
ducir ganancia. Los arreglos que definen la cavidad pueden tener diferentes
configuraciones y elementos como espejos, rejillas, prismas, etc., pero con la
constante de que las dimensiones de la cavidad siempre estéan bien definidas.

En un laser aleatorio la luz y el medio de ganancia se confinan en un
medio esparcidor. Cuando se bombea luz coherente dentro del medio, la luz
es esparcida por el medio esparcidor y amplificada por el medio de ganancia
mediante una gran cantidad de rebotes de la luz dentro del medio. De esta
manera, aunque no se puede hablar de una cavidad bien definida, se puede
observar una clara influencia del medio esparcidor en la emisién del medio a
través un angostamiento del espectro y, bajo ciertas condiciones, a través de
la aparicién de diferentes modos de emisién laser[19,29,33-36]. Es importante
recalcar que estas caracteristicas no se observan en el espectro de emision del
medio de ganancia cuando no se confina en el medio esparcidor, de modo que
este ultimo es un factor crucial para que haya una amplificaciéon por emision
estimulada notable. Debido a la clara influencia del medio esparcidor en el
fenémeno laser aleatorio, se ha intentado relacionar a dicho medio con una
cavidad de laser convencional. El problema al intentar hacer esta relacién
es que la distancia entre los esparcidores no es una constante, sino que
sigue una distribucién probabilistica con un cierto camino libre medio entre
esparcidores.

Segun la teoria estadistica[3], el camino libre medio entre dos esparci-
dores esta dado por la siguiente expresion:

(2.54)
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En donde n es el niimero de esparcidores por unidad de volumen y o,
es la seccién eficaz de esparcimiento del medio.

Una definicién de un ldser aleatorio se encuentra en la referencia [34], y
es la siguiente:

“KEs una estructura o material éptico que satisface los siguientes dos
criterios:

1) La luz es miltiplemente esparcida debido a un arreglo aleatorio y
amplificada debido a emisién estimulada

2) Existe un umbral, debido a esparcimiento multiple, por encima del
cual la ganancia total es mayor que las pérdidas totales”.

Es importante senialar que esta definicién sdlo pone una condicion sobre
el camino libre medio entre los esparcidores, y es que debe ser menor que el
tamano del sistema para que se pueda hablar de esparcimiento multiple.

La razén de peso para intentar relacionar el camino libre medio entre los
esparcidores con las propiedades de una cavidad es su influencia en factores
caracteristicos de un ldser, como lo son la longitud de onda[26,28,29], el
umbral de emisién ldser[28, 30] y la coherencia espacial[27].

Aunque no se ha logrado encontrar una relaciéon precisa entre el camino
libre medio éptico y las longitudes de onda de emisién de los laseres aleato-
rios, el parametro en cuestion sirve también para establecer una diferencia
entre tres regimenes de estudio[33,20]:

= El régimen cuasibalistico, en el que el tamano del sistema es del orden
de la longitud de camino libre medio 6ptico (I ~ L). En este régimen,
los esparcidores influyen poco sobre el espectro de emisién, causan-
do tnicamente un cambio en la direccién de la Emision Espontanea
Amplificada (ASE) hacia todas direcciones. E1 ASE es emisién estim-
ulada que se genera cuando la emisién espontdanea de las moléculas del
medio activo se amplifica dentro del mismo, y que tiene longitud de
onda, fase o direccién diferentes a la del laser externo. Puede llegar a
tener un espectro bastante reducido, pero no tendra las propiedades
de coherencia, duracién del pulso o comportamiento lineal contra la
potencia de bombeo, que tiene la emision laser.

= El régimen difusivo, en el que el tamano del sistema es mucho mayor
que la longitud de camino medio éptico, pero esta tltima es mucho
mayor que la longitud de onda de la emisién (L > 1 > \). En este
régimen (que es en el que se centra este trabajo), el medio esparcidor
influye en las propiedades espectrales y temporales de la emisién laser
debido a que la luz pasa méas tiempo dentro del medio que dentro de
un medio que no contiene esparcidores.

= FEl régimen de localizacién de Anderson, en el que el tamano del sis-
tema es mucho mayor que la longitud de camino medio éptico y esta
dltima es comparable o menor que la longitud de onda de la emisién
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(L > 1 ~ \). En este régimen, los esparcidores estdn tan cerca unos
de otros que la luz puede llegar a quedar atrapada en ciclos cerrados
aleatorios tardando mucho mas tiempo en salir que en el régimen di-
fusivo. Debido a la existencia de dichos ciclos, la distancia entre los
esparcidores deberia ser aiin més determinante para la emisién de laser
aleatorio, lo que convierte a este tipo de sistemas en un objeto de in-
vestigaciéon muy atractivo.

Para el régimen difusivo, Wiersma y Langedijk propusieron un modelo[20)]
que describe la propagacién de la luz en un medio con ganancia. Dicho mo-
delo se compone de tres ecuaciones diferenciales acopladas que se deben re-
solver numéricamente (en el trabajo original son cuatro ecuaciones, pero se
pueden reducir a tres ecuaciones para el caso del presente trabajo) y que des-
criben el flujo del haz de bombeo, el flujo de la emision laser y la poblacion
de moléculas de pigmento en el primer estado excitado.

El modelo propuesto por Wiersma y Langedijk es el siguiente:

Cuando el haz de bombeo entra en el medio aleatorio compuesto por
esparcidores y medio activo, su intensidad sigue la Ley de Lambert-Beer
(ecuacién 2.1) debido a la absorcién de luz por parte de las moléculas del
medio activo. Dicha absorcién crea una regiéon de gran poblacion de molécu-
las de medio activo en el estado excitado metaestable, que decrece conforme
a la misma ley de Lambert-Beer, pues es proporcional a la intensidad del haz
de bombeo (Figura 2.4). Esta regién, en la que la concentracién de moléculas
en el estado excitado es mayor, es en donde se puede generar la mayor can-
tidad de emisién estimulada. En la presencia de un foton que viaja a través
de dicha region, que puede ser bombeado o producido por fluorescencia del
medio y que es capaz de generar emision estimulada (si cumple la condicién
de tener una energia igual a la de la transicién radiativa de la molécula de
medio activo), se generard una avalancha de fotones, emitidos por emisién
estimulada, que viajaran por caminos aleatorios dentro del medio debido a
los esparcidores.

Se debe resaltar que es dentro de la regiéon que contiene las moléculas de
medio activo excitadas en donde se puede generar la emisién estimulada. Si
los fotones salen de esta regién, no la generaran y ademads, en ciertos casos,
pueden ser absorbidos por el medio activo no excitado. Sin embargo, como
los fotones siguen un camino aleatorio, pueden regresar a la region excitada
y volver a producir emisién estimulada, amplificando la luz. Estos procesos
de amplificacién y de inactividad/absorcién se repiten a lo largo del camino
aleatorio que recorre la luz dentro del medio hasta que sale de él.

Este fenémeno fue descrito por Wiersma y Langedijk para un experi-
mento en el que la emisién estimulada se genera con un laser adicional que
se apunta hacia el medio aleatorio. La descripcion se realiza en términos de
la intensidad del bombeo, de la intensidad de emisién estimulada, la emision
de ASE y de la poblacién del primer estado excitado de las moléculas, por
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Figura 2.4: Cambio en la intensidad del haz de bombeo al penetrar en el
medio aleatorio con pigmento. La regién oscura es en donde puede haber
una mayor amplificacién de la luz debido a que tiene la mayor densidad de
moléculas en el primer estado excitado simultdneamente por absorcién de
bombeo.

las siguientes ecuaciones:

8?:17 = DV2Wp — OabsVp(Niot — n1) Wy + lltlin (2.55)
% = DV?W, + oemvpni Wi + % (2.56)
W4 = DV*W4 + GemvpniWa + l711 (2.57)
ot T
3;1 = OabsUp (N0t — 11) Wy — Temvpni (Wi + Wa) — %nl (2.58)

En donde W, = W, (7, t) es la densidad de energfa del haz de bombeo, D
es la constante de difusion del medio, ogps ¥ Tem SON las secciones transver-
sales de absorcién y de emisién del medio, respectivamente, v, es la velocidad
de fase de la luz en el medio, I; es el camino libre medio de transporte en-
tre esparcidores, I;;, es la intensidad del haz de bombeo, W; = W (7,t) es
la densidad de energia del laser con el que se genera emision estimulada,
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Wa =Wy (7,t) es la densidad de energia de la emisién espontdnea amplifi-
cada, T es el tiempo de vida del estado excitado, ng: es la concentracién total
de moléculas de pigmento y ny = ny (7,t) es la concentracién de moléculas
en el primer estado excitado.

En la primera ecuacién se puede ver que la densidad de flujo de energia
del haz de bombeo estd compuesta por: un término de difusién, un térmi-
no correspondiente a la absorcién del pigmento (con signo negativo, pues
representa pérdidas) y un término correspondiente a una fuente que repre-
senta haz de bombeo incidente. En la segunda ecuacién se puede ver que la
densidad de flujo de energia de la luz laser se compone de: un término de
difusién, un término correspondiente a la emision del medio y un término
correspondiente a una fuente que es el haz de estimulacion incidente. En la
tercera ecuacién podemos observar que la densidad de flujo de energia de
ASE se componde de: un término de difusién, un término correspondiente
a la emision del pigmento y un término correspondiente a una fuente que
es la emisién espontanea de la poblacion del primer estado excitado de la
molécula. Finalmente, en la cuarta ecuacién podemos observar que la razén
de cambio del primer estado excitado con respecto al tiempo se compone de:
un término de absorcién del bombeo por parte de las moléculas de pigmen-
to, uno de emisién de las mismas y otro de emisién esponténea. Los signos
negativos de estos tltimos términos se deben a que los electrones abandonan
el primer estado excitado al emitir un foton.

Es importante notar que la concentraciéon de moléculas de medio activo
en el primer estado excitado depende de la posicién y del tiempo, por lo que
la amplificacién y la ganancia no seran las mismas para todo punto dentro
del medio activo.

Para un sistema laser aleatorio en el que la emisién estimulada no se
genera utilizando un laser externo, sino que se genera Unicamente por la
amplificacién de ASE hasta llevarla a ser laser, S. Gottardo realizé una
modificacién al modelo de Wiersma y Langedijk[7], reduciendo la descripcién
del modelo a un sistema de tres ecuaciones diferenciales parciales:

151% 1
at” = DV*W,, — 0apstp(nior — n1) W) + T in (2.59)
t
15)%% 1
A DV?W, + TemVpni Wy, + —nyp (2.60)
ot T
on 1
8—; = OabsVp(Ntot — N1)Wp — Oemvpri Wy, — ;nl (2.61)

Notese que la modificacién consistié en sustituir el término de fuente de
la emisién laser por la emisién espontanea de las moléculas de medio activo.
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Es importante mencionar que los laseres aleatorios en el régimen difusivo
tienen una coherencia espacial muy baja[39,27]. En cambio, para medios
cercanos al régimen de localizaciéon de Anderson, se ha logrado obtener un
aumento de esta propiedad de la emisién de ldser aleatorio[38].

Debido a la poca coherencia espacial del sistema laser aleatorio en el régi-
men diluido, no se puede aproximar dicho sistema como un resonador tipo
Fabry-Perot como en los ldseres convencionales. Consecuentemente, la selec-
cién de la longitud de onda no se debe a una cavidad resonante, sino al sis-
tema de niveles de energia del medio activo. Sin embargo, algunos grupos han
realizado experimentos que permiten hablar de “modos extendidos”[35,34]
que consisten en superposiciones constructivas y coherentes a lo largo de
longitudes mucho mayores que la longitud de camino medio 6ptico entre los
esparcidores. En cambio, en el régimen de localizacion de Anderson si se
ha logrado observar comportamientos espectrales similares a los de un reso-
nador tipo Fabry-Perot [19], por lo que en ese tipo de sistemas se habla de
“modos localizados” en los que la superposicion coherente ocurre en longi-
tudes comparables a la longitud de camino medio 6ptico entre los esparci-
dores.

Estas aproximaciones han levantado una gran discusién acerca de la
explicacién del fenémeno ldser aleatorio. Recientemente, fue publicado un
articulo en el que se reporta la convivencia de modos extendidos y modos lo-
calizados dentro del mismo sistema[36] y se plantea una explicacién de lo ob-
servado que podria terminar con la discusién, pero su tratamiento esta méas
alla del alcance de esta tesis, pues las condiciones y la instrumentacién estan
limitadas al régimen diluido.
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Capitulo 3

Desarrollo experimental

El obejtivo de los experimentos realizados en el presente trabajo, fue
la caracterizacion de los fenémenos de esparcimiento y laser aleatorio, esto
como funcién de las propiedades del medio en el cual se llevaron a cabo
dichos fenémenos; la caracterizacién del fenémeno laser aleatorio por ser el
principal objeto de estudio de este trabajo y la caracterizacién del fenémeno
de esparcimiento de la luz por ser el factor principal que permite la existencia
del léser aleatorio.

Para obtener la mayor exactitud posible en dicha caracterizacién, fue
necesario identificar la mayor cantidad de pardmetros independientes que se
pudieran conocer para llevar a cabo mediciones eficientes de los mismos.

Los parametros que se mantuvieron fijos a lo largo de los experimentos
fueron los siguientes:

» Para ambas mediciones (esparcimiento y ldser aleatorio) se utilizé una
suspension de nanoparticulas de Si02 en una solucién de agua-metanol
en una relacion 1:1 en volumen.

» Las nanoparticulas fueron preparadas por el método de Stober[21]. Se
asumié que su forma es esférica. Su didmetro fue medido mediante es-
parcimiento de la luz con un medidor Zetasizer Nanoseries, obteniendo
un valor de 203nm con una dispersién en tamafo del 16 %.

Con el objetivo de tener una caracterizacién completa de los fenémenos
antes mencionados, ésta se realizé en funcién de tres diferentes parametros:

= Angulo de medicién
= Concentracién de esparcidores
» Potencia de bombeo
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3.1. Esparcimiento

Se prepararon muestras de nanoparticulas disueltas en la solucién agua-
metanol con las siguientes concentraciones:

nanoparticulas/mL | Fraccién de volumen
1 1,051 x 10M 4,620 x 10~4
2 2,522 x 101 1,109 x 1073
3 6,304 x 1017 2,772 x 1073
4 1,261 x 10'2 5,544 x 103
5 2,638 x 10'2 1,160 x 102
6 3,982 x 10'2 1,751 x 1072

Los valores de concentraciéon se determinaron evaporando las muestras
y obteniendo el porcentaje en peso de las nanoparticulas. Después se ob-
tuvo la fracciéon de volumen mediante la densidad del SiO2[6]. Una vez
obtenido el volumen de Si0, presente en 1mL de disolvente, se asumié a
las nanoparticulas como esferas del didmetro medido con el Zetasizer y se
dividio el volumen total entre el volumen de una de las esferas.

Para todos los experimentos se utilizé el arreglo experimental mostrado
en la figura 3.1.

Computadora

Laser Nd-YAG
(532nm)

Fibra éptica

S U % A Brazo
Angulo 6 rotatorio

variable

Figura 3.1: Arreglo experimental de mediciones angulares de esparcimien-
to. La suspension de nanoparticulas en solucién se coloco en la celda. Se
bombeéd con un laser pulsado de 532nm a la celda. La fibra éptica, montada,
en un brazo rotatorio, se desplazd sobre el plano del bombeo para medir la
distribucién angular de la luz esparcida por la muestra.

La dindmica de los experimentos consisitié en hacer incidir un haz prove-
niente de un laser pulsado de Nd-YAG, de una duracién de ~7ns por pulso

Espectrometro
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con frecuencia de 10Hz, sobre el centro de la celda cilindrica en la que se
colocé la muestra a analizar. Se monté un brazo rotatorio con el objetivo
de sostener y desplazar una fibra 6ptica de lmm de diametro de apertura
colocada a 280mm de la superficie de la celda y sobre el plano definido por el
haz incidente. La fibra 6ptica se conectd a un espectrometro de alta resolu-
cién Ocean Optics HR400, el cual, a su vez, se conecté a una computadora
con el software de andlisis espectroscopico QOuerture, de la empresa Ocean
Optics. La resolucion en longitud de onda del espectrémetro fue de 0.13nm
con una incertidumbre del 2% del FWHM vy la incertidumbre en intensidad
fue menor al 5 %.

Figura 3.2: Fotografia del arreglo experimental de mediciones angulares de
esparcimiento. En ella se observa un arreglo de espejos (del lado izquierdo)
utilizado para dirigir al haz desde el laser hasta la muestra. También se
observan algunos diafragmas hechos de cartoncillo negro utilizados con fines
de alineacién.

Para evitar capturar luz proveniente de reflexiones del haz sobre la su-
perficie de la celda (no proveniente del esparcimiento provocado por las
nanoparticulas), ésta se incliné 1.5° sobre la vertical de modo que la luz
reflejada pasé por encima de la fibra éptica.

Se tomaron mediciones del espectro registrado por el espectrémetro cada
10° en un intervalo comprendido entre los 20° (que fue el dngulo més chico
al que fue posible medir sin obstruir el haz de bombeo) y los 180°. No se
midié en &ngulos mayores a 180° més que una vez, en la que se corroboré que
la distribucién es simétrica con respecto al eje de incidencia del haz debido a
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la simetria del experimento. Cabe mencionar que dicha condicién de simetria
en la distribucién angular fue de gran utilidad para reducir los tiempos de
alineacién en los experimentos posteriores.

Los datos de cada espectro registrado se obtuvieron con 100 promedios
de la integracion de la senal del espectometro durante 100ms, es decir, se
promedié 100 veces la senal registrada por el espectrémetro de la luz prove-
niente de un tunico pulso del haz de bombeo.

El tiempo de cada barrido angular fue de 15min aproximadamente. Es
importante sefialar esto para mencionar también que no hubo precipitacion
de las nanoparticulas de la muestra a lo largo de los experimentos. Esto
asegura que la concentracién de esparcidores en la region de interaccién del
bombeo con la muestra fue constante a lo largo de las mediciones efectu-
adas con cada una de ellas. Por otro lado, cabe mencionar que tampoco
se observo aglomeracion de las nanoparticulas. La aglomeracién es algo que
dificilmente ocurre en suspensiones acuosas con el tipo de nanoparticulas uti-
lizadas, debido a que su superficie se polariza eléctricamente al interactuar
con los iones presentes en el agua. Més informacién al respecto se encuentra
en la referencia [1].

Se llevaron a cabo las mediciones angulares descritas anteriormente para
siete diferentes energias por pulso del haz de bombeo (4.2mJ, 6.3mJ, 9.4mJ,
13.8mJ,19.5mJ, 25.5mJ y 29.6mJ) y para cada concentracién preparada,
de modo que se obtuvieron espectros de esparcimiento para cada angulo,
concentraciéon y energia de bombeo determinados.

Debido a la magnitud del intervalo de energias de bombeo utilizadas,
para evitar la saturacion de los fotodetectores del espectrémetro, fueron
colocados diferentes atenuadores (filtros de densidad neutral) frente a la
fibra éptica para asi modular la cantidad de luz en el espectrometro. El
porcentaje de luz transmitida fue previamente medido para poder calcular
la relacién entre la intensidad de la luz antes y después de pasar por los
atenuadores.

Para calcular la intensidad del esparcimiento registrada en cada espectro,
se siguieron los pasos descritos a continuacién:

= Se calcul6 el promedio del ruido en el espectrémetro de la siguiente
manera:

> i1 L)

n

Rprom = (3 1)

En donde I()\;) es el nimero de cuentas registradas por el espec-
trémetro para una cierta longitud de onda, \; = 330nm y A\, =
500nm. Se integré de 350nm a 500nm debido a que, al sélo haber
luz con longitudes de onda cercanas a 532nm, las cuentas registradas
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por el espectrometro correspondientes al resto del espectro se inter-
pretaron como ruido.

= Para obtener la intensidad de la luz esparcida en cada espectro, se
sumaron las cuentas para las longitudes de onda entre 530nm y 535nm
y se resto6 el ruido correspondiente para cada longitud de onda involu-
crada, es decir:

n

Ise = Z [I()‘j) - Rprom] (3.2)
j=1

Con I la intensidad de la luz esparcida, A1 = 530nm y A\, = 535nm

De esta manera se obtuvo la intensidad de la luz esparcida correspondi-
ente a cada espectro medido.

Con los datos obtenidos, se graficé la intensidad de la luz esparcida
en funcién del dngulo, de la potencia de bombeo y de la concentracién de
nanoparticulas de las muestras.

3.2. Caracterizacion del pigmento

Pese a la gran cantidad de informacién que se tiene acerca del pigmento
Rodamina 6G, también se sabe que sus espectros de absorciéon y emision
pueden variar dependiendo del solvente en el que se encuentren. Como el
solvente utilizado en el presente trabajo fue una solucién metanol-agua al
50 % v/v, fue necesario realizar una caracterizacién de los espectros de ab-
sorcién y emisiéon del pigmento. Para la obtencién de dichos espectros, se
utilizé una fuente de luz blanca Fiber-Lite DC-950 de la empresa Dolan-
Jenner, un espectrometro Ocean Optics HR4000 y una muestra compuesta
por una disolucién 2,5 x 1073 M de Rodamina 6G en la solucién metanol-
agua previamente descrita, que es la concentracién a la cual se obtiene la
méxima eficiencia ldser con el pigmento utilizado[15][22], alcanzando valores
entre 0.90 y 0.93[23].

Por otro lado, debido a que la Rodamina 6G es un pigmento capaz de
producir emisién estimulada, el fenémeno de Emisiéon Espontanea Amplifi-
cada (ASE) forma parte de la emisién del pigmento cuando se bombea con
luz coherente. Por ello, para tener una idea completa del fenémeno, se debe
hacer un seguimiento Fluorescencia—ASE— Léaser aleatorio.

Para la caracterizacién de ASE, se utiliz6 el arreglo experimental mostra-
do en la seccién 3.1, sustituyendo la celda cilindrica por una celda de cuarzo
cuadrada y utilizando como muestra la solucién de pigmento 4+ metanol +
agua (es decir, sin nanoparticulas). La fibra se colocé a 90° y se varié la
energia de bombeo desde 3.5mJ hasta 7.8mJ por pulso.
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De las mediciones de ASE se obtuvo también la variacién de la intensidad

de la

emisién de ASE con respecto a la energia de bombeo de la siguiente

manera:

3.3.

Se obtuvo el nimero de cuentas correspondientes a cada longitud de
onda de emisién de ASE:

IASE<)\i) = I(Az) - Rprom (33)

En donde I4sg(\;) es el numero de cuentas correspondientes a la
emisién de ASE para cada longitud de onda, I();) es el nimero de
cuentas registradas por el espectrémetro para cada longitud de onda
Y Rprom es el ruido promedio en el espectrémetro, que fue calculado
de la manera descrita en la seccién 3.1.

Se obtuvo la densidad de energia correspondiente a la emisién de ASE
para cada longitud de onda:

E(\) = IASE()\i)% (3.4)

En donde E();) es la densidad de energia correspondiente a cada lon-
gitud de onda, T45£();) es el numero de cuentas de la emisiéon de ASE
para cada longitud de onda, h es la constante de Planck y c es la
velocidad de la luz en el vacio.

Posteriormente se obtuvo la energia correspondiente a cada espectro
de emisién de ASE:

E=Y E\) (3.5)

En donde A1 y A\, se tomaron como las longitudes de onda correspon-
dientes al principio y al fin de la base del pico de emisién de ASE.

Espectro de emisién laser aleatorio

El arreglo experimental y la dindmica utilizada para la medicion del es-
pectro de emision laser aleatorio fueron los mismos que los utilizados para
medir la distribuciéon angular de esparcimiento, salvo porque se anadio6 a las
muestras la cantidad suficiente del pigmento Rodamina 6G para tener una
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concentracién de pigmento 2,5 x 1073 molar. Ademds, para este experimento
se utilizaron seis energias por pulso de bombeo adicionales, dando un total
de trece energias de bombeo utilizadas (4.2mJ, 5.0mJ, 6.3mJ, 7.8mJ, 9.4mJ,
11.4mJ, 13.8mJ, 16.8mJ, 19.5mJ, 22.5mJ, 25.5mJ, 27.9mJ y 29.6mJ). Cabe
senalar que se eligié el pigmento Rodamina 6G debido a su alta eficiencia
cuantica de fluorescencia (su eficiencia de formacién de estados tripletes es
del 1% o menor[24, 25]) y también debido a que es un pigmento bien estu-
diado.

Las variables medidas en cada espectro registrado fueron: intensidad,
energia, ancho a la mitad del maximo (FWHM) y longitud de onda pico de
la emision laser aleatorio.

Los procedimientos seguidos para medir cada una de estas variables
fueron los siguientes:

1. Intensidad

= Se obtuvo la correspondiente a cada longitud de onda de la emision
laser de la siguiente manera:

Tro(\) = I(\) — Ryrom (3.6)

En donde Igr(\;) es el numero de cuentas correspondientes a
la emisién del laser aleatorio para cada longitud de onda, I(\;)
es el numero de cuentas registradas por el espectrometro para
cada longitud de onda y Rprom es el ruido promedio en el espec-
trémetro, que fue calculado de la manera descrita en la seccion
3.1.

2. Energia

= Utilizando el nimero de cuentas de la emisién del laser aleatorio
para cada longitud de onda, se obtuvo la densidad de energia por
longitud de onda de la siguiente manera:

BEO\) = IRL(/\Z»)% (3.7)

= Posteriormente se obtuvo la energia de cada espectro de emisién
laser de la siguiente manera:

E = zn: E(\;) (3.8)
=1
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En donde A; y A, se tomaron como las longitudes de onda cor-
respondientes al principio y al fin de la base del pico de emision
laser.

3. Longitud de onda pico

= Se registré la longitud de onda del maximo del pico de emisiéon
laser aleatorio.

4. FWHM

= Se elimind el ruido del espectro mediante la siguiente traslacién:

IT()‘i) = I()‘l) - Rprom (39)

» Se determinaron las longitudes de onda a la izquierda (A < Apico)
y a la derecha (A > Apico) de la longitudes de onda pico para las
cuales:

I(\ ico
I(Azzq) = I(Ader) = ( ; ) (310)
s Se determind el FWHM como:
FWHM = Aer — Nizg (3.11)

Es necesario mencionar que en los cédlculos correspondientes a los espec-
tros en cuya medicion se utilizaron atenuadores, para obtener la intensidad
de la emision antes de ser atenuada, se aplicé la siguiente transformacion:

Imedida ()\z)

Ireal()\i) = A

(3.12)

En donde A representa la fraccién de intensidad que paso a través de los
atenuadores y se obtuvo de la siguiente manera:

1
A= at%uada = cte. (3.13)
0

Cabe mencionar que la incertidumbre en la medicién de A fue menor al
8 % en todas las mediciones dentro del intervalo de energias utilizado.



Capitulo 4

Resultados y discusion

En este capitulo se presentan y se discuten los resultados en diferentes
secciones y subsecciones. El propdsito por el cual se exponen los resultados y
se realiza la discusién simultaneamente es que, de esta manera, se tendra un
mejor entendimiento del fenémeno laser aleatorio y de sus complicaciones.

Asi pues, en la primera seccién se presentan los resultados obtenidos
en los experimentos correspondientes a las mediciones de esparcimiento, en
dos diferentes subsecciones: en la primera se presenta la dependencia de la
intensidad de la luz esparcida con la energia de bombeo y en la segunda se
muestra la dependencia de la distribuciéon angular de esparcimiento contra
los cambios de concentracién de esparcidores.

En la segunda seccion se presentan los resultados relativos a la caracteri-
zacién del pigmento y se discute lo que pueden representar para el fenémeno
laser aleatorio.

En la tercera seccién se presentan los resultados correspondientes a las
mediciones de laser aleatorio relacionados con la intensidad y el umbral de la
emisiéon laser en tres subsecciones: en la primera se muestra la justificacion
de que se le llame emisién laser a la luz medida, con base en un andlisis
de los espectros de emision; en la segunda se presentan los resultados que
confirman la dependencia de la intensidad de laser sobre las variaciones en
la energia de bombeo, en el dngulo de medicién y en la concentraciéon de
esparcidores; en la tercera subseccion se muestran los resultados correspon-
dientes a las mediciones del FWHM vy la longitud de onda pico de la emision
del laser aleatorio, al variar la potencia de bombeo, el angulo de medicién y
la concentracion de esparcidores. A lo largo de esta tercera seccion se rela-
cionan los resultados con el modelo de laser aleatorio expuesto en la secciéon
2.3, junto con las propiedades espectrales de la molécula de Rodamina 6G,
y al final se senala la mayor complicacion de este estudio.
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4.1. Esparcimiento

Las mediciones de esparcimiento nos permiten determinar las propiedades
de un sistema aleatorio en términos de su interaccion con la luz. Por ejemplo,
en la ecuacion 2.54 podemos observar que un parametro importante en un
medio aleatorio, como lo es el camino libre medio, se encuentra descrito en
términos de la seccién transversal de esparcimiento og.. Por otro lado, las
mediciones de esparcimiento también nos hablan de la respuesta del medio
aleatorio ante la radiacién incidente. De esta manera, en este trabajo las
mediciones del fenémeno de esparcimiento nos permitieron indagar hasta
qué punto el fenémeno de laser aleatorio esta gobernado por el fenémeno de
esparcimiento, es decir, hasta qué punto los cambios en el esparcimiento de
la luz en un medio se ven reflejados en las propiedades del fenémeno laser
aleatorio generado en el mismo medio. Con estos objetivos en mente, se pre-
sentan aqui los resultados correspondientes a las mediciones del fenémeno
de esparcimiento.

4.1.1. Esparcimiento contra energia de bombeo

Un pardmetro importante en la descripcién del fendémeno laser es el
nimero de fotones dentro del medio activo. Como en este trabajo uno de
los parametros variados fue la energia del haz de bombeo, primero se de-
terminé si el medio aleatorio responde de la misma manera cuando se in-
crementa la energia de bombeo, es decir, si un incremento en la energia de
bombeo representa tinicamente un incremento en el nimero de fotones den-
tro del medio y no la aparicién de fenémenos que modifiquen la respuesta
de las particulas esparcidoras.

En la figura 4.1 se presenta un conjunto de cuatro graficas. Estas corre-
sponden a mediciones de esparcimiento realizadas con muestras compuestas
de diferentes concentraciones de nanoparticulas. En todos los casos se ha
graficado la intensidad de la luz esparcida contra la energia de bombeo para
todos los diferentes dngulos de medicién.

Como podemos observar en la figura 4.1, para un angulo fijo con una
concetracion fija, la intensidad de la luz esparcida aumenta de manera lineal
contra la energia de bombeo. Esto se observé para todas las concentraciones
de nanoparticulas utilizadas. El comportamiento lineal entre dichas vari-
ables representa que la fraccién de la radiacién incidente absorbida por el
medio se mantuvo constante al incrementar la energia de bombeo. A su vez,
esto significa que un incremento en dicha energia representé inicamente un
incremento en el nimero de fotones dentro del medio esparcidor y que no se
produjeron fenémenos adicionales a los ya contemplados.

Es importante senalar que en las gréaficas no se muestran ajustes lineales
por motivos de presentacién. Sin embargo, para todos los ajustes lineales
realizados se obtuvo un factor de ajuste R? mayor a 0.96 (mayor a 0.99 en el
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90 % de los casos), lo que nos habla de que el comportamiento de los datos
en efecto es lineal.

Cabe anadir que durante el desarrollo de los experimentos no se ob-
servé precipitacién, ni ablacion, ni aglomeracién de las nanoparticulas, por
lo que se puede considerar al medio como constante en sus propiedades a lo
largo de las mediciones.

Una vez estudiado el efecto en la variacién de la energia de bombeo
en el esparcimiento del medio, se revisaran los efectos de la variacién del
angulo de medicién y del cambio en la concentracién de esparcidores sobre
la intensidad de la luz esparcida por el medio.

6.30X10"" nanoparticulas/mL Angulo
(grados)
—a— 20
—e— 30
—A—40
v 50
—4— 60
—<4—70
—»—80
—e—90
—*— 100
* 110
2120
—+—130
140

04 ¥ “- 150
a) T T T T T T b) T T — — 160

5 10 15 20 25 30 5 110 1I5 20 25 30
Energia de bombeo (mJ por pulso) Energia de bombeo (mJ por pulso)

1 . /
6] 2.52X10"" nanoparticulas/mL / 2 77X10° viv

1.11X10° viv

a
s N
1 1

®
1

Intensidad (u.
Intensidad (u. a.)

Angulo

(grados)
—=—20
30
—A— 40
v— 50
+- 60
—<4—70
—»—80
*— 90
—*— 100
*- 110
o120
130
140
150
160

w
o
!

257 1. 26x10% nanoparticulas/mL

5.54X1073 viv

3.98X10"? nanoparticulas/mL

N
o
1

17.51X10° viv

N
o

\ \
ev A % X
- N
o o
1 1

Intensidad (u. a.)
S
K OB
Intensidad (u. a.)
s

(&)

o

o
~
|

5 10 15 20 25 30 5 1 15 20 25 30
Energia de bombeo (mJ por pulso) Energia de bombeo (mJ por pulso)

Figura 4.1: Intensidad de la luz esparcida contra energia de bombeo. Se
puede observar que, para todas las concentraciones fijas y todos los angulos
fijos, la intensidad de la luz esparcida aumenta de manera lineal contra la
energia de bombeo.
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4.1.2. Esparcimiento contra angulo y concentracion

Supongamos un medio compuesto por esparcidores ideales, es decir,
particulas tales que esparzan el 100% de la luz que incide sobre ellas. Si
las diluimos en un medio finito y transparente, para una concentracién de
esparcidores muy baja, la mayor parte de la luz atravesara el medio sin in-
teractuar con las particulas. Por otro lado, la probabilidad de que la misma
fraccién de luz interactie con dos particulas diferentes es muy baja. En es-
tos casos se considera que la misma porciéon de luz sélo interactia con una
particula y después abandona el medio (single scattering).

Si comenzamos a incrementar lentamente la concentraciéon de esparci-
dores, veremos como gradualmente aumenta la cantidad de luz que se desvia
de la direccién original (componente coherente de esparcimiento), y se corre
hacia la direccién contraria a la incidente (back scattering). Ademds, lle-
gard una concentracién para la que la misma porcién de luz sea esparcida
mas de una vez dentro del medio, aumentando el tiempo que permanece y
la longitud de camino éptico que recorre dentro del mismo.

(nanoparticulas
por mL X10"")

—1.05
—2.52
—6.30
—12.61
—26.38
—39.82

Intensidad (u. n.)

Figura 4.2: Variacién de la distribucién angular de la luz esparcida para
varias concentraciones de nanoparticulas y una energia de bombeo de 29.6mJ
por pulso. Se observa que, para la concentracién més baja de nanoparticulas,
la mayor parte de la luz es esparcida hacia el frente (forward scattering) y
al aumentar la concentracién, la distribucién de la luz se corre hacia atras
(back scattering).

Ahora imaginemos el limite en el que la concentracién de esparcidores es
lo suficientemente grande como para que el medio actie como un reflector,
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es decir, que la concentracion de esparcidores sea tal que la luz ya no pueda
entrar al medio, o s6lo entre a una pequena porcién del mismo. Tomando en
cuenta las dos aproximaciones mencionadas, debe existir una concentracién
de particulas que maximice el nimero de fotones que no siguen la direccion
coherente de esparcimiento, maximizando también el niimero de eventos de
esparcimiento dentro del medio. Con el objetivo de encontrar esta concen-
tracion, se estudio el cambio en la distribucion angular de la intensidad de la
luz esparcida al cambiar la concentracién. La gréfica de los datos se muestra
en la figura 4.2

Como se puede observar en dicha figura, para la concentracién mas baja
de esparcidores, la luz esparcida es mas intensa hacia los dngulos cercanos
a 180° (forward scattering) y, por otro lado, a dicha concentracién corres-
ponde la distribucién con la intensidad maés baja. La combinacién de esos
dos hechos nos habla de que el niimero de rebotes de la luz dentro del medio
es menor para la concentracién mas baja y, consecuentemente, también re-
presenta que esto se verd reflejado en el fendmeno laser aleatorio con una
amplificaciéon muy pobre de la luz, pues el nimero de fotones que puede
capturar el medio con esa concentracién es muy bajo.

Mientras se aumenté la concentracién de esparcidores, la distribucién de
la luz se corrié hacia los angulos cercanos a 0° y aumenté de intensidad.
Esto quiere decir que, al aumentar la concentracién de esparcidores, hubo
un mayor numero de rebotes dentro del medio esparcidor, generando una
mayor intensidad de la luz dentro del mismo. En consecuencia, esperamos
que esto se vea reflejado en el fendmeno laser aleatorio como un incremento
en la intensidad de la emisién, pues al haber una mayor poblacién de fo-
tones y un mayor numero de rebotes, la intensidad de la luz y la longitud
de camino éptico que ésta recorre antes de salir del medio es mayor. Una
mayor poblacién de fotones y una mayor longitud de camino 6ptico se deben
traducir en una mayor amplificacién de la luz.

4.2. Caracterizacion del pigmento

Siguiendo con un andlisis separado del medio esparcidor y el medio ac-
tivo, se estudiara el comportamiento de este tltimo ante el incremento en
la energia de bombeo. El anédlisis separado del medio esparcidor y el medio
activo se puede hacer debido a que las moléculas del pigmento no inter-
actian con los esparcidores. Esta inferencia se puedehacer debido a que
no se observd ningun tipo de aglomeracion ni de precipitacién de
nanoparticulas ni de pigmento a lo largo de todos los experimen-
tos. Una vez analizados por separado, se discutird cémo los dos fenémenos
en cuestion influyen de manera conjunta en el fenémeno laser aleatorio.

Antes de presentar los resultados correspondientes a la emisién del pig-
mento con bombeo coherente, en la figura 4.3 se presentan los espectros de
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absorcién y de fluorescencia de la molécula de Rodamina 6G en la disolu-
ciéon metanol-agua utilizada. En dicha figura se puede observar que existe
una regién de traslape de las longitudes de onda de emision y de absorcion.
Esto quiere decir que algunas moléculas pueden absorber la emisién de otras,
siempre y cuando las primeras se encuentren en el estado base. Los efectos
de esta reabsorcion se discutirdan posteriormente.
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Figura 4.3: Espectros de absorcién y de fluorescencia de la muestra de pig-
mento diluio en metanol-agua.

Cuando se sustituy6 la ldmpara de luz blanca utilizada para obtener
los espectros de absorcién y emisién por el haz laser, la excitacién de las
moléculas se realizé de manera coherente. Esto quiere decir que se tuvo una
gran cantidad de moléculas de pigmento excitadas simultdneamente, y de
esta manera se pudo producir emision estimulada.

En la figura 4.4, se puede observar la evolucién del espectro de emision
de ASE del pigmento. Nétese que se observan varios picos desordenados
que crecen de manera aleatoria. Esto se debe a que el inico mecanismo de
seleccién de longitud de onda es la estructura de niveles del pigmento y la
luz no recorre una longitud de camino éptico suficiente como para que haya
una longitud de onda predominante.

Comparando las figuras 4.3 y 4.4, se puede observar que la emisién de
ASE aparece hacia las longitudes de onda en la regién de traslape entre la
zona de absorcion y la zona de emisién de las moléculas de pigmento, es
decir, hacia los 580nm. Es de notar que el pico de ASE no aparece sobre
el maximo del espectro de fluorescencia, sino sobre la region correspondien-
te a las longitudes de onda més cortas de dicho espectro. Esto se debe a
que las transiciones radiativas de mayor energia, que van del primer estado
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singulete excitado a los subniveles de menor energia del estado base ensan-
chado, tienen un tiempo de vida media ligeramente menor que aquéllas a
las que les corresponden diferencias de energia menores. Como una mayor
energia implica menor longitud de onda, las transiciones con estas carac-
teristicas tienen un tiempo de vida media ligeramente menor que las demaés.
Ya que el fenémeno de ASE representa una competencia entre longitudes de
onda de emisién de las moléculas que logran generar emision estimulada, es
de esperarse que en un medio con una gran poblacién de moléculas excitadas
haya una mayor cantidad de fotones de la longitud de onda que aparezca
primero, y es por ello que la mayor parte de la emisién estimulada la generan
las mas cortas.

Mientras se incrementa la energia de bombeo, la emisién de ASE se en-
sancha hacia las longitudes de onda de emisiéon més cortas que se encuentran
dentro del espectro de absorcion. Este aspecto se discutird con mayor pro-
fundidad en la siguiente seccion. Hasta ahora sélo es importante recordar la
posicién de los espectros de absorcién y emisién, y también recordar que, al
bombear con un haz coherente, aparece un pico de ASE en el espectro de
emision, que es mucho mayor que el de fluorescencia.
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Figura 4.4: Evolucién del espectro de emisién de la muestra de pigmento en
solucion agua-metanol al cambiar la energia de bombeo coherente. Los picos
que se observan se deben a la emisién espontédnea amplificada (ASE)
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4.3. Espectro de emision laser aleatorio

En esta seccién se partird de un analisis cualitativo de los espectros de
emisién como justificacién de la emision laser, seguird un andlisis cualitativo
del comportamiento de las caracteristicas de la emisién (intensidad, FWHM
y longitud de onda pico) y, con base en los resultados obtenidos, se llevard a
cabo una discusién acerca del fenémeno laser aleatorio estudiado.

4.3.1. Laser aleatorio
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Figura 4.5: Variaciéon del espectro de emisién del medio aleatorio al aumentar
la energia de bombeo. Se observa un pico hacia los 570nm que no se observa
en el espectro de fluorescencia de la Rodamina 6G, que tiene su pico hacia
los 600nm y es mas ancho. La muestra utilizada en esta gréifica tuvo una
concentracién de 3,982 x 10'2 nanoparticulas/mL. El 4ngulo de medicién fue
de 160°

Como se muestra en la figura 2.2, en la que se presenta el diagrama sim-
plificado de niveles de energia, cuando la molécula de pigmento Rodamina
6G decae de su primer estado excitado hacia el estado base ensanchado, lo
puede hacer hacia cualquiera de los subniveles de dicho estado base. Esto
genera el ancho espectro de fluorescencia que se muestra en la figura 4.3.
Cuando se bombeé la solucién de pigmento-metanol-agua con una fuente
pulsada coherente, apareci6 en el espectro una serie de picos aleatorios muy
cercanos y desordenados debidos al fendmeno de ASE. Estos picos se produ-
jeron debido a la coherencia de la fuente, como se discutié en la subseccién
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anterior.
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Figura 4.6: Variacién de la intensidad de emisién laser contra la energia de
bombeo para cuatro muestras con concentraciones de esparcidores diferentes.
Aunque no se puede observar un claro cambio en la pendiente de la gréfica, se
observa un comportamiento lineal contra la energia de bombeo caracteristico
de un laser.

Cuando se disolvié el pigmento en el medio aleatorio compuesto por
la soluciéon metanol-agua con nanoparticulas suspendidas y se bombeé el
medio resultante con el ldser pulsado de 532nm, se observd la aparicién
de un pico en el espectro cuya forma no fue aleatoria. La intensidad de
este pico aumenté al incrementar la energia de bombeo por encima de una
energia umbral que dependié de la concentracién de esparcidores, como se
verd mas adelante. La evolucion del pico en el espectro se muestra en la
figura 4.5. Se puede observar que este pico es mas angosto y ordenado que
el de ASE (Figura 4.4). Ademads, en la figura 4.6 se observa un conjunto
de cuatro graficas. En dicho conjunto se ha graficado la intensidad de la
emisién del laser aleatorio contra la energia de bombeo, y se puede observar
una tendencia lineal entre estas dos variables, caracteristica de la emisién
laser.
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Es importante mencionar que no se muestran los ajustes lineales por
motivos de presentacion, pero éstos se realizaron para todas las graficas cor-
respondientes a angulo de medicién fijo y concentracion de esparcidores fija,
obteniendo un ajuste R? mayor a 0.97 para cinco de las seis concentraciones
de esparcidores utilizada. La inica concentracion para la cual el ajuste lineal
fue menor a 0.97 fue aquélla con 2,64 x 10'? nanoparticulas/mL, en la que
el factor R? més bajo fue de 0.87.

En la referencia [8] se encuentra un andlisis més detallado del umbral
de emision laser aleatorio en un medio compuesto por el mismo tipo de
esparcidores y en el que se ha utilizado el mismo pigmento, de manera que en
esta tesis basta decir que lo que se observo es efectivamente el fenémeno laser
aleatorio dados los argumentos: a) angostamiento del espectro y surgimiento
del pico, y b) linealidad de la energia de la emisién contra la energia de
bombeo.

Algo que es de notar, comparando las figuras 4.3 y 4.5, es que el pico de
emision laser no se encuentra en el maximo de ASE, sino que se encuentra
aun mas corrido hacia longitudes mas cortas dentro de la regién de traslape
entre el espectro de absorcién y el espectro de emisién de la molécula de
Rodamina 6G. Este punto se aclarard méas adelante cuando se discutan las
variaciones en las propiedades espectrales de la emisién del laser aleatorio.

4.3.2. Distribcion angular de la emision de laser aleatorio

Si se observa la escala de las gréaficas de la figura 4.6, se puede notar que
la intensidad de la emisién es mucho mayor para las muestras con concentra-
ciones altas de nanoparticulas. Este comportamiento es acorde con lo que se
esperaba a partir de los resultados de las mediciones de esparcimiento, pues
cuando el medio es capaz de capturar mas luz mediante los esparcidores,
aumenta la densidad de moléculas de pigmento excitadas y se produce la
inversién de poblacién que favorece la emisién estimulada en un laser.

A continuacién se revisaran los resultados correspondientes a la distribu-
cion angular de la emision del laser aleatorio y se discutira posteriormente
la relacién entre esta distribucion y el fenémeno léser.

Recuérdese ahora la descripcién de los laseres aleatorios en el régimen
difusivo de la seccién 2.3. Cuando el haz de bombeo incide en el medio, su
forma es gaussiana. La combinacién de su forma gaussiana y la disminuciéon
de su intensidad dentro del medio, de acuerdo a la Ley de Lambert-Beer,
ocasionan que la distribucién de la intensidad tenga, inicialmente, una es-
pecie de forma cénica (figura 2.4). Dentro de ese cono se tendréd la mayor
cantidad de moléculas de pigmento que se encuentran en el primer estado
excitado simultdneamente. Es en esta regién en donde se tendra la mayor
amplificacion y es en donde se generara la emisién laser, puesto que fuera
de ella el nimero de moléculas que se encuentren simultaneamente en el
primer estado excitado serd mucho menor. Esto ocasionard que disminuya
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drasticamente la probabilidad de tener emisién estimulada y que aumente
la probabilidad de la reabsorcién de la emisién por parte del pigmento no
excitado.
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Figura 4.7: Distribucién angular de la intensidad de emisién laser para la
concentracién 1,05 x 10! nanoparticulas/mL

Aunado a esto, el cardcter difusivo del fenémeno indica que, cuando la
luz sale de la regién de amplificacién, su intensidad disminuye a partir de
la distribucion inicial. Por lo tanto, entre mas alejado esté el volumen en el
que penetra el haz de bombeo de la superficie de la celda correspondiente
a un cierto dngulo de medicién, menor serd la intensidad medida del laser
aleatorio.

En las figuras 4.7 a 4.9 se muestran seis diferentes conjuntos de graficas
en los que se muestra la evolucién de la distribucién angular de la intensi-
dad de la emisién del laser aleatorio para las seis diferentes concentraciones
de nanoparticulas utilizadas. En dichas graficas se puede observar que la
distribucién de la emision ldser mantiene su forma al cambiar la energia de
bombeo (lo cual es acorde con la variacién lineal de la energia de emisién
laser contra la energia de bombeo).

En la figura 4.7 se observa la distribucion angular de la emisién laser
correspondiente a la concentracién més baja de esparcidores (1,05 x 10!
nanoparticulas/mL). En dicha grafica se muestra que la intensidad de la
emisién es mayor para angulos cercanos a 0°. Conforme aumenta el angulo
de medicién, la intensidad disminuye cada vez mas rapidamente hasta llegar
a un minimo a los 100°. Posteriormente alcanza un méximo (de mucho
menor intensidad que para los dngulos menores) a 150° y después vuelve a
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disminuir.

Aqui es importante mencionar que para esta concentracién, aparte de la
intensidad de la emisién del laser aleatorio, se midié una intensidad mucho
mayor en longitudes de onda correspondientes a la del haz de bombeo en
los angulos cercanos a 180°. Esto implica que la muestra no tuvo una con-
centracion suficiente de esparcidores para retener la luz del haz de bombeo
y lograr que las moléculas de pigmento la absorbieran completamente. De
esta manera, se puede interpretar la regién inicial de absorcién de bombeo,
a grandes rasgos, como una especie de cilindro que disminuye su intensidad
conforme penetra dentro de la celda, tal como se muestra en el diagrama de
la figura 2.4

Noétese ahora el 16bulo que aparece en la distribucién hacia los 150°. Se
planted con anterioridad que, mientras més cerca esté la superficie de la cel-
da de la regién de absorcién del bombeo, mayor serd la intensidad medida
de la emisién laser. Esto explica el hecho de que la intensidad a 150° sea
mayor que a 100°, puesto que la superficie de la celda correspondiente a los
100° estd mas lejos de la region de absorcién del bombeo que la superficie
correspondiente a los 150°. Sin embargo, la superficie de la celda después de
los 150° (digamos a los 170°) estd cada vez mds cerca de la regién inicial
del bombeo y se ve que la intensidad de la emisién laser disminuye después
de dicho angulo. Esto se debe a que, hacia los angulos cercanos a 180°, la
luz no ha recorrido la longitud de camino éptico suficiente que necesita para
amplificarse dentro de la regién en donde se puede tener emision estimulada.
En otras palabras, el camino 6ptico que recorren los fotones que se miden
hacia los 180°, entre su lugar de emision por fluorescencia y la superficie de
la celda, no es lo suficientemente grande como para lograr una amplificaciéon
semejante a la que la que se obtiene a 150°. Esto nos permite hacer una
nueva inferencia acerca de este sistema: existe un volumen de medio aleato-
rio optimo, dependiente de la concentracion de esparcidores, por debajo del
cual la luz no recorrerd la suficiente longitud de camino éptico que necesita
para amplificarse, y por arriba del cual la emision ldser comenzard a ser
atenuada por el volumen de medio activo no excitado. Este volumen éptimo
dependerd de la geometria del medio, pues si se tiene un mismo volumen
con mayor superficie, la luz escapard del medio sin haber sido amplificada
lo suficiente.

Lo anterior se puede confirmar observando la evoluciéon de la distribucion
al aumentar la concentracion de esparcidores. En el conjunto de graficas de
la figura 4.8 se muestra la distribucion correspondiente a una concentraciéon
mayor, 2,52 x 1011, En ese conjunto de graficas podemos observar que el
“l6bulo”, que para la concentracién menor tenfa su maximo a 150°, para
la nueva concentracién lo alcanza a 160° y, ademads, la diferencia entre la
intensidad a angulos cercanos a 0° y la intensidad a angulos cercanos a 180°
es mayor.

El hecho de que la relacién entre la intensidad a angulos cercanos a 0° y
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Figura 4.8: Distribucién angular de la intensidad de emision laser para la
concentracién 2,52 x 10! nanoparticulas/mL

la correspondiente a angulos cercanos a 180° haya cambiado de esa manera,
representa que el medio con la mayor concentracion de esparcidores es capaz
de capturar una fraccién mayor del haz de bombeo en la regién cercana a
la superficie de incidencia, y es cada vez menor la fraccién, tanto del haz de
bombeo como de la emisién laser del medio aleatorio, que alcanzan a llegar
a la regiéon opuesta a la superficie de incidencia debido al aumento en la
longitud de camino éptico por aumento en la concentracién de esparcidores.
A su vez, el corrimiento en la posicién del “lébulo” representa que la luz
es capaz de recorrer una mayor longitud de camino éptico en un volumen
menor debido al aumento en la concentracién de esparcidores, es decir, el
volumen de medio aleatorio necesario para obtener amplificacién disminuye
al aumentar la concentracion de esparcidores.

Las gréficas correspondientes a las otras cuatro concentraciones de es-
parcidores se muestran en la figura 4.9. En ellas ya no se observa el 16bulo
mencionado en el parrafo anterior y, ademads, se observa que la intensidad
cada vez es mayor para los dngulos menores a 90° y menor para los angulos
mayores a 90°.

Finalmente, comparando los seis conjuntos de gréaficas, se puede observar
que el cambio en la intensidad de la emisién laser con respecto al dngulo de
medicién, en el intervalo de 20° a 60°, es cada vez menor al aumentar la
concentracién de esparcidores. Esto se puede relacionar directamente con el
cambio en la distribucién de la luz esparcida contra concentracién de espar-
cidores que se mostrd en la seccion 4.1.2, pues las graficas de esparcimiento
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contra dngulo de medicion se observa la misma tendencia en la intensidad de
la luz esparcida (aunque las distribuciones de esparcimiento y laser aleatorio
no son iguales para las mismas concentraciones).
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Figura 4.9: Distribucién angular de la intensidad de emisién laser para las
concentraciones 6,30 x 1011, 1,26 x 102, 2,64 x 102 y 3,98 x 10'? nanoparticu-
las/mL

La distribuciéon mostrada en esas graficas se puede relacionar directa-
mente con la densidad de moléculas de pigmento excitadas dentro del medio
aleatorio, ya que dicha densidad es directamente proporcional a la intensidad
de la luz del bombeo dentro del medio.

De esta manera, el corrimiento del grueso de la distribucién de luz de
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bombeo esparcida por las nanoparticulas hacia la regién entre los 20° y los
90° tuvo dos consecuencias: 1) una mayor amplificacién de la luz en menos
volumen de medio aleatorio debido al aumento de la densidad de molécu-
las de pigmento excitadas, y 2) la superficie de la celda comprendida entre
los angulos en cuestion estd cada vez més cerca de la regiéon de absorcion
de bombeo al aumentar la concentraciéon de esparcidores. Estas dos con-
secuencias tuvieron implicaciones directas en las propiedades del espectro
de la emisién laser del medio aleatorio. Dichas implicaciones se revisardn a
continuacién.

4.3.3. Propiedades espectrales

Una vez establecida la relacion entre la distribucién angular de la in-
tensidad de la luz esparcida y la intensidad de la emisién ldser aleatorio, se
revisard la evolucién de las propiedades del espectro de emisién al variar los
parametros establecidos (dngulo de medicién, concentracién de esparcidores
y energia de bombeo).

Como se comprobd en la subseccién anterior, la emisién del laser aleatorio
estd intimamente ligada a la distribucion del bombeo esparcido, pues éste
genera una distribucion inicial de moléculas en el primer estado excitado. A
su vez, se mostro que la emisién laser es mas intensa entre mas cercana sea la
superficie de la celda a la regién con mayor poblacion de moléculas excitadas.
También se mostré que la intensidad de la emisién laser es mayor para las
muestras con mayor concentraciéon de nanoparticulas, esto debido a que un
medio con mayor presencia de esparcidores puede, por un lado, capturar
una mayor cantidad de luz de bombeo que genera una mayor cantidad de
moléculas de pigmento excitadas simultdneamente, y por otro, aumentar la
longitud de camino 6ptico recorrido por la emisién del pigmento dentro del
medio, generando mayor emisién estimulada.

Con base en lo anterior y haciendo una analogia con un laser conven-
cional, se pueden hacer algunas especulaciones acerca de las propiedades
de la emision laser como, por ejemplo, que en las regiones en donde ésta
tiene mayor intensidad se debe observar (tentativamente) un mayor an-
gostamiento en el pico de emisién. Sin embargo, a continuacion se vera que
las propiedades de la emisién del laser aleatorio tienen un comportamiento
mas complicado que las de la emision laser en un resonador, esto debido a
que hay una mayor influencia por parte de las propiedades del medio activo.

En esta subseccién se presentan los resultados correspondientes a las
mediciones de los espectros de emisién laser y de su FWHM. Simultdnea-
mente, se realiza una discusién acerca de la relacién entre las propiedades
del espectro y el medio aleatorio.

Los resultados se presentaran en tres partes: en la primera, los espec-
tros correspondientes a dos diferentes concentraciones de nanoparticulas al
variar la energia de bombeo; en la segunda se presentan los resultados de
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la evolucién angular del espectro para energia de bombeo y concentraciéon
fijas; en la tercera parte, los correspondientes a la evolucién del espectro al
variar la concentracion de esparcidores, manteniendo el angulo de medicién
y la energia de bombeo fijas.
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Figura 4.10: Competencia de diferentes longitudes de onda que presen-
tan emisién estimulada. La concentracién de la muestra fue 1,051 x 10
nanoparticulas/mL. La energia de bombeo fue de 5,0m.J por pulso y el
angulo de medicién fue de 140°.

Como introduccién a la presentacién de los resultados de las mediciones
espectrales, en la figura 4.10 se muestra el espectro de emisién medido a
140°; la muestra utilizada fue la de menor concentracion de esparcidores y
la energia de bombeo utilizada fue cercana a la energia umbral de dicha
muestra. En esta figura se puede observar la competencia de varias longi-
tudes de onda de emisién. Este tipo de competencia varié con el dngulo
de observacién, pero no tuvo las variaciones de medicién a medicién como
los tuvo el espectro de ASE que se muestra en la figura 4.4. Los picos mas
definidos en el espectro de la figura 4.10 representan una mayor emision
estimulada, aunque se sigue observando la presencia de varios picos. Poste-
riormente se vera que al aumentar la intensidad del bombeo, se selecciona
aun mas la longitud de onda, dando lugar a incamente uno o dos picos en
el espectro. La seleccién, evolucién, posicion en el espectro y relacién con el
fenémeno laser de estos picos se presenta y se discute a continuacién.

En la figura 4.11 se observa la evolucién del espectro de emision laser al
incrementar la energia de bombeo, utilizando la muestra con concentracion
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de 2,52 x 10! (concentracién baja), a dos diferentes angulos de medicién:
40° y 140°. Se escogio presentar estos dos angulos en particular debido a su
posicién, uno con emision favorecida por back scattering y otro con emision

favorecida por forward scattering.
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Figura 4.11: Evolucién del espectro de emisién laser para la muestra con
concentracién de 2,52 x 10'! nanoparticulas/mL al incrementar la energfa
de bombeo. El angulo de medicién fue de 40° (arriba) y 140° (abajo). En
los recuadros se muestra el FWHM contra la energia de bombeo.

Para ambos dngulos de medicién se observa que primero aparece un pico
hacia los 571nm y, al seguir incrementando la energia de bombeo, aparece un
segundo pico desplazado hacia el rojo aproximadamente unos dos nanémet-
ros. Esta tendencia se puede observar para todas las concentraciones uti-
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lizadas menores a 2,64 x 102 nanoparticulas/mL.

En la figura 4.12 se muestra la misma comparacién para la concentracién
1,26 x 10'? nanoparticulas/mL. En ella se puede observar que el pico de-
splazado hacia el rojo comienza a aparecer con energias mayores que las
correspondientes en la figura 4.11, es decir, entre mayor es la concentracion
de esparcidores, mayor es la energia de bombeo necesaria para generar el
segundo pico en el espectro.
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Figura 4.12: Evolucién del espectro de emisién laser para la muestra con
concentracién de 1,26 x 10'2 nanoparticulas/mL al incrementar la energia
de bombeo. El d4ngulo de medicién fue de 40° (arriba) y 140° (abajo). En
los recuadros se muestra el FWHM contra la energia de bombeo.

En el caso de la concentracion mas alta no se observé una competencia
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entre picos de emisién. Sin embargo, se observé un ensanchamiento de 2nm
Unicamente hacia el rojo. La evolucién completa de la competencia entre
los picos de emisién no se presenta en esta tesis debido a la cantidad de
graficas que seria necesario presentar, pero dentro del intervalo de enrgia de
bombeo utilizada, la competencia aqui sefialada desaparecié gradualmente
al incrementar la concentracién de esparcidores, y se dejé de ver un segundo
pico de emisién en la concentracién 2,638 x 1012,

Combinando los resultados para concentraciones bajas y altas, se puede
concluir que el incremento en la energia de bombeo favorece la emision
estimulada. Sin embargo, una vez que aparece el pico de emisién laser, dicho
incremento favorece también a la aparicién de longitudes de onda de emision
corridas hacia el rojo, y las favorece aiin mas que a las longitudes de onda
que alcanzan la emisién estimulada para energias de bombeo més bajas.
La discusion de estos resultados se realizard mas adelante, una vez que se
presenten los resultados que muestran la evolucién del espectro al variar
angulo y concentracién de esparcidores, para tener un panorama mas amplio
del fenémeno.

Los recuadros en las figuras 4.11 y 4.12 muestran el cambio en el FWHM
al cambiar la energia de bombeo. Se puede observar en todos los casos que,
para las energias més bajas de las graficas, el FWHM disminuye répida-
mente al aumentar la energia de bombeo hasta alcanzar un valor minimo.
Posteriormente, al seguir incrementando la energia de bombeo, el FWHM
crece mas lentamente. Se puede notar que el cambio en el FWHM al in-
crementar la energia de bombeo es mayor para la concentracion més alta y
para los angulos de 40° en los dos casos. Esta tendencia ocurre en general
dentro del intervalo de energias de bombeo utilizado; el FWHM aumenta
més rapidamente (después del minimo) entre mayor es la concentracién y
entre menor es el dngulo de medicion.

Para las concentraciones mas altas utilizadas, la razén de cambio en-
tre el FWHM y la energia de bombeo tendié al mismo valor al aumentar
la concentracién de nanoparticulas, es decir, para las concentraciones de
nanoparticulas altas, la razéon de cambio entre el FWHM vy la energia de
bombeo alcanzé una tendencia independiente del angulo de medicién y de
la concentracion.

Recordando los resultados de la seccién 4.3.2, a mayor concentracién de
esparcidores y entre mds cercano sea el angulo de medicién al angulo de
incidencia del haz de bombeo, mayor es la intensidad del laser aleatorio, es
decir, mayor es la poblacién de fotones dentro de la regién correspondiente
al medio aleatorio. Comparando estos resultados contra los de FWHM de
los parrafos anteriores, se puede notar que una mayor poblacion de fotones
dentro del medio aleatorio (y consecuentemente una mayor intensidad de la
emisién del ldser aleatorio) implicé un ensanchamiento del pico de emisién
laser. Se retomara este resultado para discutir la evolucién angular del es-
pectro, que se presenta a continuacion.
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En la figura 4.13 se presenta la evolucion del espectro de emision de
la muestra con concentracién de 2,52 x 10! nanoparticulas/mL al variar el
angulo de medicion. Se puede notar que la intensidad decrece al incrementar
dicho angulo, acorde con los resultados de la seccion 4.3.2.

14+ —20
! ——30
12 = —40
Es ——50
- 10 - = —60
© s —70
=] 'S
S ——80
° 4l —90
_‘g 0 30 60 90 120 150 180 100
g 6 ‘ \ Angulo (grados) 110
= —120
= M ——130
— 140
2 - — 150
— 160
O -
T T T T T T T T T
560 570 580 590 600
Longitud de onda (nm)
300 —20
7 —30
—40
250 £
Es ——50
—~ = —60
3 = ——80
., ——90
g 150 - 40 30 60 90 120 150 180
S i —100
> Angulo (grados) -110
g 100~ ——120
< —130
50 - ——140
— 150
0. — 160

T T T T T T T T T
560 570 580 590 600
Longitud de onda (nm)

Figura 4.13: Evolucién del espectro de emisién laser para la muestra con
concentracién de 2,52 x 10! nanoparticulas/mL al variar el &ngulo de medi-
cién. La energia de bombeo fue de 5.0mJ (arriba) y 29.6mJ (abajo). En los
recuadros se muestra el FWHM contra el angulo de medicion.

En cuanto a la evolucién del espectro, nétese que en la familia de grafi-
cas correspondiente a las mediciones con energia de bombeo de 5mJ/pulso,
para los dngulos menores a 70° el pico en el espectro se encuentra hacia
los 570nm. Al incrementar el dngulo de medicién, comienza a aparecer un
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segundo pico desplazado ~3nm hacia el rojo. A los 70° ambos picos tienen
igual magnitud y para angulos mayores el pico original deja de observarse,
conservandose unicamente el pico desplazado hacia el rojo. Las consecuen-
cias de esta evolucion del espectro sobre el FWHM pueden observarse en
el recuadro de la figura 4.13, en la que se observa que, para los angulos de
medicién en los que sélo se puede observar un pico, el FWHM es menor que
en las zonas de competencia clara entre los dos picos.

En el conjunto de gréficas inferior de la figura 4.13, correspondiente a
las mediciones con energia de bombeo de 29.6mJ/pulso, se puede observar
que para todos los dngulos de medicién los dos picos compiten dentro del
espectro. Sin embargo, se puede observar también que al incrementar el
dngulo de medicién ocurre un “apagamiento”de las longitudes de onda més
cercanas al azul. Esto se debe a que esa zona del espectro de emisién se
encuentra dentro del espectro de absorcion de la molécula de pigmento,
de modo que las moléculas que no fueron excitadas por el bombeo (cuya
poblaciéon es mayor en la zona correspondiente a los dngulos de medicion
mayores a 90°) absorben la emisién laser generada por las moléculas que
si lo fueron, apagando mayormente las longitudes de onda ma&s cercanas al
azul.

Notese ahora la tendencia del FWHM del gréfico inferior de la figura
4.13: su valor es aproximadamente constante de los 20° a los 50°, que es la
region de mayor intensidad de la emisién laser. Después de dicha region, se
observa un decremento en el FWHM (ocasionado por el apagamiento de las
longitudes de onda hacia el azul) hasta que alcanza un valor aproximada-
mente constante a los 90°.

Recordemos ahora la discusién referente al FWHM que se realizd, en
parrafos anteriores, cuando se presentaron los resultados de la variacién del
espectro contra la energia de bombeo. Ahi se propuso que un incremento en
el FWHM esté directamente relacionado con el incremento en la intensidad
de la emisién laser. Sin embargo, de ser asi, se deberia ver un constante
decremento del FWHM en la gréafica inferior de la figura 4.13 al incrementar
el angulo de medicién, pues se observa un decremento en la intensidad de
la emisién laser. De hecho, esto sucede para los angulos entre 50° y 90°,
pero es de llamar la atencién que no suceda asi para los angulos menores a
50° y mayores a 90°. Con los resultados anteriores es preciso reformular la
proposicién, lo que se hara después de revisar los siguientes graficos.

En la figura 4.14 se presenta la evolucién del espectro de emision de la
muestra con concentracién de 2,64 x 102 nanoparticulas/mL al variar el
angulo de mediciéon. En la parte superior se observa dicha evolucién para
una energia de bombeo de 5mJ/pulso, mientras que en la parte inferior se
muestra para una energia de bombeo de 29.6mJ/pulso.

En ambos conjuntos de graficas se puede observar un cambio notorio con
respecto a los conjuntos de gréficas de la figura 4.13; ya no se observa una
competencia entre picos en el espectro y tampoco un desplazamiento notorio
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de la longitud de onda pico del espectro. Sin embargo, si se observa aun el
apagamiento de las longitudes de onda corridas hacia el azul al incrementar
el angulo de medicion. Ademads se puede observar que el FWHM permanece
constante en ambos casos, con un valor mayor para la energia de bombeo
més alta.
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Figura 4.14: Evolucién del espectro de emisién laser de la muestra con con-
centracion de 2,64 x 1012 nanoparticulas/mL al variar el &ngulo de medicién.
La energia de bombeo fue de 5.0mJ (arriba) y 29.6mJ (abajo). En los re-
cuadros se muestra el FWHM contra el angulo de medicién.

Este comportamiento constante del FWHM contra el angulo de medicion
se observé para todas las concentraciones altas, a partir de 6,30 x 10!, en un
intervalo de energias de bombeo de 5.0mJ/pulso a 19.5mJ/pulso. Para las
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energias de bombeo mayores se observé una variaciéon en el FWHM, entre los
20° y 160°, menor a 1nm para las concentraciones 6,30 x 10 y 1,26 x 102
nanoparticulas/mL, y menor a 0.5nm para las concentraciones 2,64 x 1012
y 3,98 x 10'2 nanoparticulas/mL, lo que es considerablemente menor a la
variacién ocasionada por el cambio en la energia de bombeo.

Con estos resultados es posible reformular la proposicién concerniente
al FWHM. Se ha mostrado ya que: 1) el aumento en la energia de bombeo
lleva como consecuencia un incremento en el FWHM después de que este
ultimo alcanza un valor minimo, siendo dicho minimo una consecuencia del
incremento en la emisién estimulada; 2) el incremento en el FWHM al variar
la energia de bombeo es mayor para las concentraciones de esparcidores mas
altas, y 3) como se not6 en la figura 4.13, la regién que contiene una mayor
densidad de pigmento no excitado puede ocasionar un apagamiento de las
longitudes de onda de emisiéon mas cercanas al azul al absorber parte de la
emisién laser proveniente de la regiéon de amplificacion.

Sabemos que el incremento en la concentracién de esparcidores implica
una mayor cantidad de luz de bombeo esparcida dentro del medio aleato-
rio y, consecuentemente, mayor nimero de fotones del bombeo absorbidos
por el pigmento. En otras palabras, a mayor concentracién de esparcidores,
habra un mayor nimero de moléculas de pigmento excitadas debido al haz
de bombeo. Ademsds, el volumen de medio aleatorio que contiene una den-
sidad alta de moléculas de pigmento excitadas serd mayor al aumentar la
energia del bombeo, ya que éste puede penetrar més en el medio aleatorio
entre mayor sea su intensidad. Esto concuerda con el modelo del régimen
difusivo expuesto en la seccién 2.3, pues la region en donde es absorbida la
mayor parte de fotones de bombeo es en donde se genera la emisién laser,
y cuando dicha emisién viaja a través de la region en la que las moléculas
no estan excitadas, hay una alta probabilidad de tener reabsorciéon y con-
secuentemente un decremento de la emision laser. De esta manera, entre
mas moléculas excitadas por el bombeo haya, menor serd la probabilidad
de reabsorcion de la emisién. Sin embargo, tomando en cuenta el sistema
de niveles ensanchados de la molécula de pigmento utilizada, es necesario
realizar otra observacion: Si la poblacion de moléculas de pigmento
excitadas por el haz bombeo es demasiado alta, la probabilidad de
tener una mayor competencia entre longitudes de onda de emision
sera mayor, y se requerird un mayor volumen de medio aleatorio
para que la luz recorra, dentro de la regién excitada, una longitud
de camino 6ptico suficiente para disminuir el FWHM mediante
emision estimulada. Es por ello que el FWHM aumenta al incrementar la
energia de bombeo.

Con el conjunto de observaciones anteriores, es posible hacer la siguiente
proposicién: Para un tamano fijo de las particulas esparcidoras, existe un
volumen optimo de medio aleatorio, dependiente de la concentracion de es-
parcidores y de la energia de bombeo, para el cual el ancho del espectro a la
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mitad del mdximo cumple las siguientes 2 condiciones:

= Tiene el mismo valor para cualquier dngulo de medicion

= Fs el minimo que se puede alcanzar para la concentracion de esparci-
dores y energia utilizadas

Por encima de ese volumen se observard un apagamiento de las longitudes
de onda corridas hacia el azul, y por debajo se observard un ensanchamiento
del espectro debido a que el camino éptico recorrido por los fotones, dentro
del medio aleatorio, no es el suficiente para obtener el maximo de emisién
estimulada. Estas condiciones son congruentes ademas con las observaciones
hechas en la seccién 4.3.2, en donde se mostré que la luz debe recorrer una
cierta longitud de camino 6ptico, condiciéon necesaria para generar emision
estimulada de intensidad mayor que la de ASE y que la de fluorescencia.

Haciendo una pausa en la discusién, es de suma importancia recordar que
en la proposicién anterior se ha considerado un tamano de particulas espar-
cidoras fijo y una concentracién de pigmento fija. Debido a que el tamafo
de las particulas modifica el camino libre medio entre esparcidores, y debido
a que la concentracion de pigmento modifica la poblacién de moléculas que
absorben y emiten, se espera que el volumen éptimo dependa también de
estos dos parametros, pero su estudio va mas alla del alcance de esta tesis.

Ahora, ;qué representa ese volumen 6ptimo? Se mencioné en el capitu-
lo dos que, debido a la clara influencia de las caracteristicas de los medios
aleatorios en los cuales se genera el fenémeno laser aleatorio, en los tltimos
anos se ha intentado relacionarlos con la cavidad de un laser convencional. En
este caso, el volumen 6ptimo que se plantea en el parrafo anterior estd rela-
cionado con una longitud de camino 6ptico dentro del medio aleatorio.

Como se menciona en la seccién 2.3, mientras mayor sea la concentracion
de esparcidores, mayor es el tiempo que pasa la luz dentro del medio y,
consecuentemente, mayor es la longitud de camino éptico que recorre la luz
dentro del mismo. Esto implica que a mayor concentracion, mayor debe ser el
numero de fotones producidos por emisién estimulada y, por lo tanto, menor
debe ser el FWHM. Continuando con la analogia con un laser convencional, si
se lograra establecer una relacion inversamente proporcional entre el FWHM
y el tiempo promedio que permanece un fotén dentro del medio, podria
establecerse un factor de calidad como el de la ecuacién 2.41: Q = T,wo. Mas
aun, si se encontrara una relacion entre la concentracion de esparcidores y
el tiempo de vida promedio de los fotones (mediante la longitud de camino
6ptico recorrida dentro del medio), podria definirse el factor de calidad para
un laser aleatorio especifico en términos de concentracién de esparcidores y
longitud de onda de la emision. Este objetivo luce muy ambicioso todavia
debido a la dificultad de encontrar dicho tiempo de vida promedio, pero
es importante mencionarlo para su consideracién en futuros trabajos. Al
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respecto, en este trabajo se describe tinicamente la relacion entre el FWHM

v la concentracion de esparcidores.
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Figura 4.15: Evoluciéon del espectro de emisién laser al variar la concen-
tracion de esparcidores para una energia de bombeo fija de 6.3mJ y un
angulo de medicién de 40° (arriba) y de 140° (abajo). En los recuadros se
muestra el FWHM contra la concentracién de esparcidores.

En los recuadros de las figuras 4.15 y 4.16, se puede observar la variacién
del FWHM contra la concentracion de esparcidores para energias de bombeo
y dngulos de medicién fijos. En dichos recuadros se puede observar cémo
el FWHM disminuye al incrementar la concentraciéon de esparcidores, lo
que confirma las proposiciones anteriores; a mayor concentracién, mayor es
la longitud de camino éptico que debe recorrer la luz dentro del medio vy,
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por lo tanto, serd mayor la selecciéon de la longitud de onda por emisiéon
estimulada. De esta manera, con los dos puntos de la proposicién hecha, es
posible relacionar el FWHM con las caracteristicas del medio aleatorio.
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Figura 4.16: Evoluciéon del espectro de emision laser al variar la concen-
traciéon de esparcidores para una energia de bombeo fija de 16.8mJ y un
angulo de medicién de 40° (arriba) y de 140° (abajo). En los recuadros se
muestra el FWHM contra la concentracién de esparcidores.

Hasta ahora se ha ralizado una descripcién de la relacion entre las propie-
dades del medio aleatorio y dos propiedades de la emisién de laser aleato-
rio, que son la intensidad de la emisiéon y el FWHM. Sin embargo, falta
un parametro cuyo tratamiento es un tanto més complicado y que se ha
aplazado a lo largo de las secciones: la longitud de onda pico de la emision.
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La dificultad que implica tratar esta caracteristica de la emisién del laser
aleatorio se debe a la cantidad de elementos involucrados en su caracteri-
zacién, sobre todo aquéllos que se relacionan directamente con la estructura
de niveles de energia de la molécula de pigmento.

En las figuras 4.13 y 4.14 se puede observar que el incremento en el
angulo de medicién favorece a las longitudes de onda mds grandes, ya sea
por el apagamiento de los picos de emisién de longitudes de onda més cortas
en el caso de las concentraciones de esparcidores bajas, o por un ligero
corrimiento hacia el rojo en el caso de las concentraciones altas. También
se puede observar que, para las concentraciones altas, el corrimiento en la
longitud de onda al variar el &ngulo de medicién es cada vez menor.

Esta tendencia se puede explicar con el espectro de absorcién y emision
de la molécula de pigmento de la siguiente manera: como se ha discutido a
lo largo de esta seccion, debido a la absorcién del bombeo por parte de las
moléculas no excitadas, un angulo de medicién grande implica que la super-
ficie correspondiente se encuentra més lejos de la regién de mayor densidad
de moléculas excitadas. Consecuentemente, para llegar a dicha superficie,
la emisién laser tendra que atravesar un mayor volumen con moléculas de
pigmento no excitadas y tendrd mayor probabilidad de ser absorbida por
ellas. Como la molécula de pigmento tiene mayor probabilidad de absorber
las longitudes de onda més cortas de su espectro de emision, el resultado en
el incremento del dngulo de medicién es el apagamiento de las mismas.

Al incrementar la concentracién de esparcidores, el corrimiento hacia el
rojo que se presenta al aumentar el angulo de medicién es cada vez menor.
Esto se debe a que, tal como se revisd en la seccién 4.3.2, un incremento
en la concentracion de esparcidores implica un mayor nimero de moléculas
de pigmento excitadas por el bombeo. De esta manera, ademés de un incre-
mento en la longitud de camino 6ptico recorrido por la luz dentro del medio,
a mayor concentracién de esparcidores habra una menor probabilidad de re-
absorcion de la emision del laser aleatorio, por lo que las longitudes de onda
que decaen primero, es decir las mas cortas, tienen una mayor oportunidad
de generar emision estimulada a lo largo de su camino dentro del medio.

Por otro lado, también se ha mostrado que el incremento en la energia
de bombeo, para dngulos y concentraciones de esparcidores fijas, también
ocasiond un corrimiento hacia el rojo de la longitud de onda de la emision.
Este corrimiento puede deberse a varios factores:

1. Absorcion de estados excitados: La Rodamina 6G tiene un pico de ab-
sorcién del primer estado excitado cerca de los 565nm[42], sin embargo,
el corrimiento hacia el rojo se observa ain para las concentraciones en
las que el pico de emisién estd hacia los 572nm, es decir, lejos de la
zona de absorcién del estado excitado, y ocurre con la misma razén de
corrimiento en longitud de onda contra energia de bombeo en ambos
casos, por lo que es poco probable que dicho corrimiento se deba a esta
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razén.

2. Aumento de la probabilidad de emision de longitudes de onda mayores:
Al aumentar la densidad de moléculas en el primer estado excitado,
aumenta la probabilidad de que las moléculas tengan emision estimu-
lada hacia longitudes de onda mayores. Recordemos que, en efecto, el
pico de fluorescencia estd hacia los 590nm, lo que significa que hay una
mayor probabilidad de que las moléculas emitan en dicha longitud de
onda. El pico de emisién del laser aleatorio se encuentra corrido hacia
longitudes de onda més cortas, pues son las que se emiten mas rapida-
mente. Sin embargo, al aumentar la densidad de moléculas excitadas,
aumenta la probabilidad de que se emitan longitudes de onda corridas
hacia el pico de fluorescencia. Si a eso se le afiade que un incremento
en la energia de bombeo implica que se ha incrementado la densidad
de moléculas excitadas, y que una concentracién de esparcidores fija
implica una longitud de camino éptico constante, entonces bajo es-
tas condiciones debe disminuir la seleccién de la longitud de onda por
parte del medio, pues la luz ya no recorre el suficiente camino a lo largo
del medio aleatorio como para que las longitudes de onda que decaen
primero, es decir las méas cortas, puedan generar la mayor cantidad de
emisién estimulada.

3. Aparicion de fenomenos de absorcion de energia no radiativa por parte
de la molécula de pigmento y aumento de la temperatura: El incre-
mento en la energia de bombeo puede ocasionar que los fenémenos
fototérmicos que se han despreciado, tanto en la molécula de pigmen-
to como en el medio esparcidor, puedan cobrar importancia. Sin em-
bargo, el corrimiento hacia el rojo se observa desde las energias de
bombeo bajas y es cada vez menor al seguir aumentando la energia de
bombeo. Cierto es que el incremento en la temperatura del medio al-
tera la estructura de niveles ensanchados de la molécula de pigmento,
reduciendo la brecha entre el estado base ensanchado y el primer esta-
do excitado. Sin embargo, para comprobar que dicho ensanchamiento
es la causa del corrimiento observado, se requeriria un arreglo para
medir fenémenos fototérimcos y épticos de manera simultdnea, por
lo que es imposible precisar el motivo de este corrimiento utilizando
unicamente los resultados esta tesis.

La combinacién de las 3 tendencias mostradas anteriormente (contra
angulo de medicién, contra energia de bombeo y contra concentracién de
esparcidores) convierte a la caracterizacién del corrimiento de la longitud
de onda, como funcién de las propiedades del medio, en un problema de
mayor grado de dificultad, ya que involucra fenémenos de diversos tipos,
principalmente procesos fisico-quimicos moleculares que van mas alld del
alcance de este trabajo.
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Con estas observaciones concluye la descripcion de los resultados, que
se obtuvieron a lo largo de la realizaciéon del trabajo y que se presentan
en esta tesis, acerca de la caracterizacion realizada de los fenémenos de es-
parcimiento y laser aleatorio, en términos del angulo de medicién, la energia
de bombeo y la concentraciéon de esparcidores.



70

CAPITULO 4. RESULTADOS Y DISCUSION



Capitulo 5

Sintesis de resultados y
conclusiones

En el capitulo anterior se mostré la dependencia de los fenémenos de
esparcimiento y ldser aleatorio en términos de tres diferentes parametros,
obteniendo las siguientes caracterizaciones:

= Esparcimiento

e Como funcién de la energia de bombeo: se mostré que, dentro del
intervalo de energias utilizado, la intensidad de la luz esparcida
mantiene una relacion lineal contra la energia de bombeo. Esto
asegura la estabilidad del medio esparcidor durante la interaccién
con la radiacién incidente.

e Como funcion del angulo de medicién: Se mostrd que la distribu-
cién angular de la luz esparcida varia con la concentraciéon de
esparcidores. Esto se debe a que la cantidad de eventos de es-
parcimiento aumenta con un incremento de dicha concentracion.
A su vez, este aumento en los eventos de esparcimiento incremen-
ta la longitud de camino 6ptico dentro del medio, lo que influye
de manera directa en la capacidad del medio de generar emision
estimulada si se le introduce un medio activo.

s Intensidad de emisiéon laser

e Como funcién de la energia de bombeo: Se exhibié una relacién
lineal entre la intensidad de la emisién ldser y la energia de
bombeo, propia del fenémeno laser

e Como funciéon del angulo de medicién: Se mostré que la intensidad
de la emisién laser disminuye al medir a Angulos cada vez mayores.
Esto se debe a la reabsorcién de la emisién por parte de moléculas
de pigmento no excitadas, ya que la densidad de estas tltimas es
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mayor en las regiones mas lejanas a la superficie de incidencia del
haz de bombeo.

e Como funciéon de la concentracién de esparcidores: Se mostré un

incremento de la emisién laser al incrementar la concentracién de
esparcidores debido a: 1) el incremento en la porcién del haz de
bombeo que puede capturar el medio al aumentar el nimero de
esparcidores, y 2) el incremento en la longitud de camino éptico
que recorre la emisién de las moléculas de pigmento dentro del
medio aleatorio, con lo que se puede generar una mayor cantidad
de emisién estimulada.
Por otro lado, no se observé un cambio sustancial en la distribu-
ciéon angular de la emisién laser al variar la concentracién de
esparcidores. Esto debido a la influencia de las moléculas de pig-
mento, que disminuyen exponencialmente la intensidad del haz
de bombeo mientras éste viaja dentro del medio.

= Ancho del pico de emision laser:

e Como funcién de la energia de bombeo: Se observé que, al man-
tener el angulo de medicién fijo y la concentracion de esparcidores
fija, el FWHM aument6 al incrementar la energia de bombeo.
Este comportamiento se debe a que el aumento en el ntimero de
moléculas de pigmento excitadas incrementa la probabilidad de
tener competencia entre diferentes longitudes de onda de emisién.

e Como funcién del dngulo de medicién: Se observé que, por encima
de una cierta energia de bombeo dependiente de la concentracién
de esparcidores, el FWHM se mantuvo constante para todos los
angulos de emisién. Para energias de bombeo por debajo de dicho
valor, pero por encima del umbral de emision laser, se observa un
decremento en el FWHM al incrementar el angulo de medicién.
Este decremento se debe al apagamiento de las longitudes de onda
corridas hacia el azul por parte de las moléculas de pigmento no
excitadas. Para energias de bombeo cercanas al umbral de emisiéon
laser, se observaron fluctuaciones en el FWHM a lo largo del
barrido angular, ocasionadas por la competencia entre diferentes
longitudes de onda de emisién.

e Como funcion de la concentracién de esparcidores: Se observé una
disminuciéon del FWHM al aumentar la concentracién de espar-
cidores. Esto ocurre ya que el aumento en la concentracién de
esparcidores incrementa longitud de camino 6ptico que recorre la
emisién dentro del medio, favoreciendo la emision estimulada y
disminuyendo el ancho del espectro.
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» Longitud de onda pico de la emisién

e Como funcién de la energia de bombeo: Se observé que, al man-
tener el angulo de medicién y la concentracién de esparcidores
fijos, la longitud de onda pico de la emisién se corre hacia el rojo
al incrementar la energia de bombeo. No fue posible determinar
con exactitud la causa de este corrimiento, debido a que hay di-
versos factores involucrados, como la densidad de moléculas de
pigmento excitadas y factores térmicos, que no fueron controla-
dos.

e Como funcién del angulo de medicién: Se observé que, por enci-
ma de cierta energia de bombeo dependiente de la concentracion
de esparcidores, la longitud de onda pico de la emisién no cam-
bié a lo largo del barrido angular. Por debajo de dicha energia de
bombeo, se observé un corrimiento hacia el rojo de la longitud de
onda pico del espectro. Este corrimiento se debié al apagamiento
de las longitudes de onda mas cercanas al azul. El apagamiento
fue consecuencia de la reabsorciéon de la emisién laser por parte
de moléculas de pigmento no excitadas. Esto, aunado al resul-
tado respectivo al FWHM, permite definir una cierta energia de
bombeo umbral, dependiente de la concentracién de esparcidores,
por encima de la cual la longitud de onda pico de la emisién laser
y el FWHM permaneceran constantes a lo largo del barrido an-
gular. Cumpliendo dichas condiciones, se tendra un sistema con
propiedades espectrales estables.

e Como funcién de la concentracién de esparcidores: Se observé un
corrimiento de la longitud de onda pico de la emisiéon laser al
aumentar la concentracién de esparcidores debido a: 1) el au-
mento en la longitud de camino éptico de la emisiéon dentro del
medio, y 2) el aumento en el nimero de moléculas de pigmen-
to excitadas simultaneamente. Estos dos factores provocan que
las transiciones radiativas de la molécula de pigmento que tienen
longitudes de onda mas cortas, y que tienen un tiempo de vida
medio menor, adquieran mayor oportunidad de generar emision
estimulada durante méas tiempo, ocasionando el corrimiento ob-
servado en la longitud de onda de la emisién. A su vez, es im-
portante mencionar aqui que el coeficiente de esparcimiento es
mayor para las longitudes de onda maés cortas, ya que esto tam-
bién influye, aunque en menor medida, en que éstas recorran una
mayor longitud de camino 6ptico dentro del medio, adquiriendo
una probabilidad de generar emisién estimulada mayor que la que
tienen las longitudes de onda mas grandes.
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Con los resultados anteriores se llegd a dos conclusiones importantes
acerca del fenémeno laser aleatorio:

= En los laseres aleatorios, para un determinado tamano de las particulas
esparcidoras y para un medio activo determinado, existe un volumen
optimo de medio aleatorio tal que, siendo dependiente de la concen-
tracion de esparcidores y de la energia de bombeo, el FWHM serd el
mismo para todos los dngulos de mediciéon y serd el minimo que se
puede alcanzar en ese sistema.

s El dngulo de medicién es un factor fundamental que se debe tomar
en cuenta en los sistemas laser aleatorio. Esto queda confirmado si se
toman en cuenta todas las variaciones en el espectro de emision que
se observaron para diferentes angulos de medicién.

La importancia del primer punto es que establece un objeto de estudio
que puede mejorar el entendimiento de estos sistemas y, ademads, puede
facilitar la comparacién entre diferentes tipos de laseres aleatorios. Esto
debido a que el volumen 6ptimo del que se habla en esta tesis debe ser un
parametro propio de dichos sistemas, y si se logra establecer una relacion
entre los volimenes criticos de diferentes laseres aleatorios, se podria llegar
a realizar predicciones y construcciones controladas de estos laseres.

La importancia del segundo punto es que senala que las propiedades
espectrales de la emision de los laseres aleatorios pueden variar dependiendo
del dngulo de emision. Esto puede complementar los esfuerzos que se han
hecho recientemente por tratar de establecer las caracteristicas observables
de los laseres aleatorios. Por ejemplo, en la referencia [29] se proponen varias
caracteristicas que se deben observar en la emision de un laser aleatorio y
se comparan varias caracteristicas de los sistemas aleatorios utilizados. Sin
embargo, en ese trabajo nunca se especifica el angulo de medicién de los
espectros que se comparan. De esta manera, el método aqui propuesto puede
mejorar la comparacion entre diferentes tipos de laseres aleatorios.

Conectando las dos conclusiones obtenidas, el volumen 6ptimo de medio
aleatorio que se comenta en esta tesis establece las condiciones que debe
tener un sistema laser aleatorio tal que, tomando en cuenta las condiciones de
tamano de particula y medio activo, sus propiedades espectrales no presenten
dependencia en el dngulo de medicién, en el caso del FWHM, o varien muy
poco, en el caso de la longitud de onda pico.

Asimismo, en este trabajo se realizé una descripcién del fenémeno laser
aleatorio que da pie a estudios méas minuciosos acerca de las propiedades del
mismo, tales como su coherencia espacial, su polarizacion, su dependencia
con la temperatura y su aplicacién en diferentes medios coloidales; asi como a
estudios que varien otros parametros experimentales, como lo son el volumen
de la muestra, la distancia y el tiempo de observacion.
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Por otro lado, con base en la dependencia del fenémeno en los parame-
tros implicados, se ha planteado un método para la caracterizaciéon de un
medio capaz de producir emisién de laser aleatorio. Dicho método también
puede ser util para la caracterizacién de la emisién misma con miras a otras
aplicaciones, como la identificaciéon de muestras de diferentes naturalezas.
Sin embargo, en este trabajo se ha tratado con un medio simplificado con
componentes bien caracterizados a lo largo de los anos, como son el diéxido
de silicio y la Rodamina 6G. Para posteriores aplicaciones en dreas con
gran interés en la caracterizacién de medios aleatorios, como la medicina
o la biologia, el problema aumentard enormemente su complejidad, ya que
las sustancias utilizadas en dichas areas tienen muchos mas componentes
que responden de manera diferente ante la interaccion con la luz, volviendo
mucho mas dificil su estudio por el método aqui planteado.

Como ultima conclusion, en este trabajo se ha mostrado un método de
caracterizacién del fendémeno laser aleatorio en un medio coloidal; se llegé a
dos conclusiones importantes acerca del fendémeno laser aleatorio, que son
la existencia del volumen éptimo de medio aleatorio y la importancia de las
mediciones angulares, y se da pie al perfeccionamiento del método utilizado
si se controlan parametros como la temperatura de la muestra y se miden
propiedades como la polarizacién y la coherencia de la emision.
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