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RESUMO

Neste trabalho apresentamos um estudo da geragdo de luz no azul, em vapor de rubidio,
devido a a¢do combinada de um trem de pulsos ultracurtos (fs) e um laser continuo (diodo).
Os dois feixes com polarizagdes paralelas e lineares, operando em 780 nm (diodo) e 776 nm
(fs), sdo focalizados no centro da célula de Rb, e sdo responsaveis por cada etapa da transi¢ao
de dois fotons 5S12 - 5P3» - 5D. Na configura¢do de feixes co-propagantes, uma coeréncia
entre as transigdes 5S12 - 5P3» - 5D - 6P ¢ induzida e, na condi¢do de casamento de fase, um
feixe azul, coerente, ¢ gerado em 420 nm, através de um processo de mistura de quarto ondas.
Medidas do espectro de excitagdo em fun¢do da frequéncia do laseres de diodo, para
diferentes temperaturas da amostra e intensidades dos laseres incidentes, indicam uma forte
competicdo entre os efeitos de saturagdo, ganho e absor¢do. Estudos de polarizacdo ¢ uma
comparagdo com os recentes resultados de fluorescéncia permitem caracterizar para que
parametros o mecanismo de mistura de ondas € responséavel pelo sinal observado. Utilizando
um laser de femtosegundos com uma taxa de repeti¢do da ordem de 76 MHz, ¢ possivel
observar, dentro do perfil Doppler, a contribui¢do dos diferentes modos do pente de

frequéncia na geragdo do feixe coerente.

Palavras Chaves: Transi¢ao de dois fotons. Mistura de quatro ondas. Luz azul coerente.



ABSTRACT

We present a study of blue light generation, in rubidium vapor, due to the combined action of
a train of ultrashort pulses (fs) and a continuous laser (diode). The two beams with parallel
and linear polarizations, operating at 780 nm (diode) and 776 nm (fs) are focused on the
center of the Rb cell and are responsible for each step of the two photon transition from 55Si,
- 5P3» - 5D. In the configuration of the co-propagating beams, a coherence between the
5Si12 - 5P3;2 - 5D - 6P transitions is induced and, in phase matching condition, a blue coherent
beam is generated at 420 nm through a process of four wave mixing. The measurements of
excitation spectrum as a function of the frequency of the diode laser, for different
temperatures of the sample and intensities of the incident laseres, indicate a strong
competition among saturation, gain and absorption effects. The polarization studies and a
comparison with recent results of fluorescence are used to characterize the parameters for
which the wave mixing mechanism is responsible for the observed signal. Using a
femtosecond laser with a repetition rate of about 76 MHz, it is possible observe, within the
Doppler profile, the contribution of the different modes of the frequency comb in the

generation of the coherent beam.

Key words: Two photon transition. Four wave mixing. Coherent blue light.
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1. Introducao

A invengao do laser por T. H. Maiman [1], no ano 1960 revolucionou muitas areas das ciéncia
e em particular da fisica. Entre as muitas aplicacdes do laser, encontram-se, na medicina e
biologia, constru¢do de aparelhos para microtestes biologicos, andlise de particulas
microscopicas organicas € inorganicas, aplicagdes em cirurgias de alta precisdo [2]; na
industria, para cortes de metais e objetos em geral [3] e na fisica para o desenvolvimento da
espectroscopia atomica [4], metrologia [5], caracterizagdo de materiais [6], sO por citar
algumas. Uma das principais caracteristicas do laser € sua coeréncia, a qual contribuiu para a
descoberta de novos efeitos ndo lineares envolvendo a interacdo coerente entre a luz e a
matéria, em particular os sistemas atdomicos.

O laser de diodo foi inventado em 1962 e quatro anos depois os laseres de corante [7],
sintonizaveis praticamente em todo o espectro optico. Em 1977 veio a adigdo da cavidade
externa dos laser de diodo, o que os deixou sintonizaveis e reduziu a sua emissdo a um Unico
modo longitudinal, com largura de linha de 32 MHz [8]. Quatro anos depois se inventou o
laser de diodo na configuracdo Littrow [9], muito usado em espectroscopia atdmica. Com esta
configuracdo a largura de linha ficou abaixo de 1 MHz [10].

Por outro lado, também na década de 60, foi desenvolvida a técnica de travamento de modos
(mode-locking), com a qual se fez possivel a geragdo de trens de pulsos com duragdo temporal
extremamente curta. A duragdo de cada pulso ¢ determinada pela quantidade de modos
travados, ou seja, a quantidade de modos que oscilam em fase dentro da cavidade do laser.
Pulsos com espacamentos no tempo uniformes correspondem a modos de frequéncia também
uniformemente espacados [11]. Essa caracteristica ficou conhecida como pente de frequéncias
opticas, ¢ estudos sobre o controle e utilizagdo destes pentes de frequéncias deram o prémio
Nobel de Fisica no 2005 a Theodor W. Hénsh e John L. Hall.

Em 1978 ¢ apresentado por Hansh e colaboradores um dos primeiros laseres de corante mode
locking com duracdo de centenas de femtosegundos [12]. Sem ainda ter sido caracterizado o
pente de frequéncias, no proprio ano 78 foi publicado pela equipe de Hansh um trabalho
muito importante onde eles usaram a estrutura do pente deste laser de corante para medir a
diferenca de frequéncia entre os niveis hiperfinos do sédio [13].

Em 1982 foi apresentado o primeiro laser de Titanio-safira (Ti:safira) por P. E. Moulton [14],
operando s6 no regime pulsado. No comego da década do 90, diversos trabalhos reportaram a

geracdo de pulsos com menos de 100 femtosegundos (fs). No dia de hoje um laser tipico de



10

Ti:safira, operando no regime de modos travados, produz pulsos com duragdo entre 10 fs e
alguns picosegundos, a uma taxa de repeticao entre 70 MHz ¢ 10 GHz.

O interesse de produzir pulsos cada vez mais curtos no tempo ¢ devido a que como
consequéncia se obteriam laseres com luz branca, cuja emissdo cobre todo o espectro. Entre
as aplicacdes dos laseres pulsados se encontram: a espectroscopia, o desenvolvimento de
relogios atomicos Opticos [15], medida de distancia com resolucdo de sub-picometros [16],
calibragdo de espectrografos para observagdes astrondmicas [17], caracterizacdo de ruido em
laseres [18], testes de possiveis variagdes de constantes fundamentais da fisica [19],
informacdo quantica [20], computacdo quantica [21], e geragdo de pulsos de attosegundos
através de altos harmonicos [22].

Os primeiros estudos teoéricos envolvendo a interacdo coerente de um trem de pulsos
ultracurtos e sistemas atomicos apareceram no final da década de 60 [23-24]. Porém o
tratamento tedrico da excitagdo dos sistemas atomicos por um trem de pulsos ultracurtos foi
feito s6 até 1986, num trabalho de Kocharovskaya e Khanin [25]. Eles consideraram a relagao
de fase bem definida entre os pulsos do trem, e trataram a intera¢do na condi¢do em que o
intervalo de tempo entre os pulsos ¢ menor do que os tempos de vida dos atomos, condigao
conhecida hoje como “regime de acumulagdo coerente”.

Entre os sistemas atdmicos mais estudados pela espectroscopia atdmica se encontra o rubidio
(RD). Pelo fato de ser um metal alcalino, pode ser tratado como um atomo hidrogenoide e por
esta razao ¢ um dos elementos mais usados no estudo da intera¢ao da luz com a matéria.

A geracdo de luz coerente na regido visivel de baixos comprimentos de ondas, em especifico
em 420 nm (azul), tem sido estudada em vapor de Rb, utilizando um processo de mistura de
quatro ondas [26-28], com dois laseres de diodo sintonizados em 780 nm e 776 nm,
responsaveis pela transi¢do de dois fotons 5S1,—5P;2— 5D. Por um processo de
amplificacdo da emissdo espontanea o proprio meio gera radiagdo devido a diferenca de
populacdo criada entre os niveis SD-6P, produzindo na regido do azul luz coerente no
decaimento do sistema ao nivel fundamental na transicao 6P— 5Si,.

Estudos sobre a fluorescéncia gerada na regido do azul a partir da combinacgdo de um laser de
diodo e um laser pulsado de femtosegundos no Rb foram feitos recentemente por nosso grupo
de pesquisa [29]. A transi¢do de dois fotons 5S1,—5P3»— 5D ¢ feita quando os dois feixes
sdo contra-propagantes e sintonizados em 780 nm (diodo) e 776 nm (femtosegundos).

Porém a geragdo de luz coerente devido a combinag@o de um laser de diodo e um laser de
femtosegundos ndo tem sido estudada até agora.

Neste trabalho centramos a aten¢do no estudo deste feixe azul coerente gerado pela
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combinac¢do de um laser de diodo e um laser de femtosegundos (Ti:safira) em vapor de Rb.
Para gerar a luz coerente os dois feixes (diodo e femtosegundos) sdo combinados na
configura¢do co-propagante, possibilitando o casamento de fase para o processo de mistura de
ondas. A combinagdo dos dois feixes ¢ responsavel por fazer a transicdo de dois fétons
5812,—5P3,— 5D e, assim como no caso que foram usados dois feixes de diodo, por um
processo de amplificacdo de emissdo espontdnea o proprio meio gera radiacdo devido a
diferenca de populacdo criada entre os niveis 5D-6P. Finalmente o espectro de excitagdao do
feixe em 420 nm, gerado na transi¢do ao nivel fundamental 6P— 5512, pode ser estudado
variando parametros como: a intensidade do laser de diodo e a temperatura da célula que
contém o Rb.

No capitulo 2, discutimos os fundamentos tedricos fundamentais para a realizacdo do
experimento ¢ a compreensdo dos resultados obtidos. Numa primeira parte do capitulo
analisamos como pode ser tratada a interagdo da luz com um sistema atdmico de dois niveis, a
partir do formalismo da matriz densidade, para chegar as equacdes de Bloch opticas. Logo
ap6s usamos estas equagdes para estudar a interagdo de um campo continuo com o sistema
atdomico, e depois analisamos a solucdo das equagdes quando o campo tem a forma de um
trem de pulsos ultracurtos. Nesta parte, também s3o analisadas algumas caracteristicas deste
trem de pulsos ultracurtos. Finalmente analisaremos os fundamentos tedricos da absor¢ao de
dois fotons e de uma mistura de quatro ondas.

No capitulo 3, descreveremos o sistema experimental usado e apresentaremos os resultados
obtidos no experimento, juntamente com uma discussdo deles. Na primeira parte do capitulo,
sdo apresentadas as caracteristicas do sistema atémico Rb, do laser de diodo usado no
experimento, do laser de Ti:safira e uma descri¢do da técnica de absor¢do saturada que foi
usada para obter os sinais de referéncia. Depois é explicado em detalhe o sistema
experimental

Na segunda parte do capitulo 3 sdo apresentados os resultados obtidos. Inicialmente sdo
apresentadas as componentes da polarizagdo do sinal azul colinear obtido para mostrar que o
sinal é polarizado como resultado do processo de mistura de quatro ondas. Depois ¢ feito a
analise do espectro de excitagdo do sinal quando foram variados: a intensidade do laser de
diodo e a temperatura da célula que contém o Rb. Sdo estudados parametros como a largura
de linha da emissdo azul colinear obtida, ¢ a posi¢cao do pico do sinal com respeito a transi¢ao
ciclica. A discussdo da dependéncia da emissdo azul colinear com a intensidade e com a
densidade atomica ¢ feita enquanto se apresentam os resultados.

Finalmente no capitulo 4, se apresentardo as conclusdes deste trabalho.
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2. Fundamentos Teoricos

Neste capitulo apresentaremos os fundamentos teoricos para a compreensao dos fendmenos
envolvidos no experimento realizado.

Comecaremos discutindo a interagdo de um sistema atdmico na presenca de um campo
eletromagnético (em nosso caso luz laser). Aqui usaremos trés aproximagdes fundamentais:
trataremos o campo eletromagnético como uma grandeza puramente cldssica (devido a sua
intensidade ser muito alta para serem consideradas suas propriedades corpusculares);
usaremos a aproximagdo de dipolo elétrico que trata da natureza da interacdo atomo-campo; e
a ultima aproximagdo geral serd que, pelo fato de nosso sistema atomico estar formado por
atomos de um metal alcalino, apenas um elétron (o de maior energia) interage com o campo
[4].

Logo ap6s analisaremos 0s casos particulares de um campo continuo ¢ de um campo pulsado.
Isto sera feito porque nosso experimento envolve uma transicdo de dois fétons na qual uma
primeira transi¢do ¢ feita por um laser de diodo (continuo) e a segunda transi¢do ¢ feita por
um laser de Ti:safira (pulsado). O caso pulsado serd estudado especificamente para um trem
de pulsos ultracurtos, fazendo énfase na importancia deste conceito no experimento.

Também serdo discutidos os processos de absor¢do de dois fotons e de mistura de ondas, em

especifico a mistura de quatro ondas.

2. 1. Interacao da luz com um sistema atomico

A primeira coisa que sera esclarecida ¢ que embora os atomos possuam infinitas ressonancias
s6 vamos analisar as que ficam perto da ressonancia com a frequéncia do campo. Isto nos
permitira tratar o atomo como um sistema de dois niveis sempre que coloquemos a frequéncia
de nosso campo perto da primeira transigdo num metal alcalino, que ¢ o caso do Rb (rubidio).

Sendo assim, podemos escrever o Hamiltoniano de nosso sistema como:

H=H,+V , (2.1)
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onde,

Hy= iha)k|k><k : (2.2)

representa o hamiltoniano livre, isto ¢, sem a presenca do campo, com %@, sendo a energia

do estado |k> O termo,

V=—er-E), (2.3)

esta relacionado com a interagdo do dtomo com o campo na aproximacao de dipolo elétrico,

onde e ¢ a carga do elétron, Féo operador vetor posi¢io do elétron, e E(f) =& E(¢)

representa o campo elétrico. Mais adiante escreveremos o termo ele-E(t) como LE(t),
sendo £ acomponente do operador momento de dipolo na direcdo do campo.

Como vamos trabalhar com um ensemble atomico usaremos o formalismo da matriz
densidade para o calculo da probabilidade de encontrarmos o sistema em um determinado
estado, quando interage com o campo eletromagnético. Para isso deveremos resolver a

equacao de Liouville-Neumann para a evolugdo temporal da matriz densidade:

dp i .
E-_"[H,p], 2.4
& h[ Pl (2.4)

onde p ¢ o operador densidade. Os elementos da diagonal principal, p, , da matriz

densidade representam as populagdes atdmicas, ou seja a probabilidade de que determinado

estado | j> seja populado apos a interagdo com o campo, € os elementos ndo diagonais, p;,,

representam as coeréncias, isto €, indica a coeréncia entre os estados.
Devemos levar em conta o fendmeno de decaimento espontaneo e inclui-lo em nossa equacgao.
Isto pode ser feito fenomenologicamente, levando-se em conta que a evolugdo temporal da

populacao deve decair de forma exponencial quando o campo ¢ desligado:
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+:...—yjpjj... (2.5)

1 . , : .
Sendo y, =— ataxa de decaimento do nivel | ]> ,com T, representando o tempo de vida
T, /
J
do préprio estado.

No caso dos termos de coeréncia, o, a sua evolugdo temporal deve depender tanto da taxa

de decaimento do nivel | j> quanto do nivel |k> ,de forma que usamos a média delas:

dp,
dt

1
=...—5(7/j+7/,)pﬂ...:...—7/ﬂpﬂ... (2.6)
Depois de ter visto como incluir o fenomeno de decaimento espontaneo, estamos em
condi¢cdes de reescrever a equagdo (2.4); e de forma geral para sistema totalmente aberto, para

cada um dos termos da matriz densidade:

dp; i/ n o a
2L =7, 11 @)

Trabalhando nesta equag@o para os termos de p:

Py _ 5 Z [ (714K 511) (k10 71218)

+ (k) klak) = Gilalk )kl A @ = 7., 1211

dp . ) i
R —(za)ﬂ +7a ),Dj, + —E(t)z (:ujkpkl - /uklpjk)
dt h k
dp . . .
dtﬂ - —(le[ TV )Pﬂ + lz Q , (H)p, +cc. (2.8)
k

Nas equagdes acima @, =®, —w, representa a diferenga de frequéncia entre os niveis j e

[-Otermo u, = < j| ,[1|l> ¢ o momento de dipolo da transi¢ao | j> - |1> , 4 taxa de transi¢ao
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entre estes estados segundo a regra de ouro de Fermi [30], € proporcional ao médulo quadrado

‘ 7, j,‘z . Também usamos a defini¢do de frequéncia de Rabi:

o _HE®

i - (2.9)

Escrevendo explicitamente o sistema de equacdes para o nosso sistema de dois niveis e

: ) . d, .
considerando agora um sistema fechado, e usando a notacao 7’0 = p, temos:
t

P =V Py — QL (1) p, +iQ,,(8) oy
Py ==V pnPy HiQ,(0)p, —iQ,, (1) py

plz = —]/121012 + ia)21p12 - inQ (t)(pZZ - 1011 ) (2.10)

Vamos esclarecer que na primeira equagdo colocamos o termo ...+y,,0,,... devido a que
nosso sistema ¢ um sistema atdmico fechado, ou seja, os 4&tomos que se encontram no nivel
|2> s6 podem decair para o nivel |1> , € este ultimo ndo tem taxa de decaimento espontanea
pelo fato de ser o nivel fundamental. Também vamos dizer que ndo escrevemos a equagao
para p,, Ja que ela ¢ dada pelo o complexo conjugado de p,, . Estas sdo conhecidas como

equacdes de Bloch opticas.
Vamos supor que inicialmente o sistema encontra-se no estado fundamental e que nosso

sistema ¢ fechado, tal que p,, + p,, =1. Usando esta condi¢do, chamando Q(¢)=Q,(¢), €

*
lembrando que p,, = p,,, podemos escrever:

P = (ia)ZI ~— 712 )1012 _iQ(t)(l_zlozz) (2.11)
P = —Vm Py TPy, +cc. (2.12)

Agora vamos usar uma outra aproximagdo chamada “aproximagdo da onda girante”, ela
consiste em que, quando a frequéncia do campo E(?) estiver proxima da frequéncia de

ressonancia da transi¢do, @, = w,,, a coeréncia p,, oscilara aproximadamente na frequéncia
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do campo, desprezando os termos que oscilam no dobro da frequéncia. Assim podemos

escrevé-la como:

Pp(t) = o, () 2.13)

onde o,(f) ¢ uma fungdo que varia muito lentamente no tempo comparada com a

exponencial. Escrevendo o campo também como E(¢) = E; (f)em”t ,com FE (t) sendo a

envoltéria do campo, vamos transformar as equagdes (2.11) e (2.12) em:

G, =(i8 =y, )o, —iQ()(1-2p,,) (2.14 a)

Py =—VpnPy Ty (t)o, +cc. (2.14 b)

Este ¢ o sistema de equacdes que vamos resolver para obter a evolucao temporal dos termos
de nossa matriz densidade [31-32], isto ¢, das populagdes e das coeréncias, para o caso de um

campo continuo e de um campo pulsado. Nas equagdes (2.14), usamos J=w, —®

c 2

(&

Q,(t) = i, E ()

2. 2. Solucao das equacoes de Bloch para um campo
continuo

Se a amplitude do campo E(¢) é constante no tempo, isto €, temos um campo continuo, as

solugdes das equagdes (2.14) no regime estacionario, quando &, = p,, =0, sdo [31]:

(i71z+§)Qo
7122+52+4Q§(712/722)

Op =

(2.15)
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Nestas equacdes a barra estd indicando que sdo as solucdes para o regime estacionario, € se

usou que €,(¢) =Q, ja que estamos falando de um campo continuo.

Na figura 2.1 mostramos a popula¢do do nivel 2 como func¢ao da dessintonia do campo.

(a) QD=‘/22/100

-éo -10 0 10 25 F ]
& (MHz) o (MHz)

Figura 2.1 Populacao do nivel 2, no regime estacionario, como func¢ao da dessintonia do campo para
diferentes valores da frequéncia de Rabi.
Como vemos na fig. 2.1 (a) Q,=7y,,/100 , quando a frequéncia de Rabi é pequena em
comparacdo com y,,, a largura de linha para a populacdo ¢ dominada pela largura de linha
natural da transi¢do ( ,, ). Quando aumentamos a intensidade do campo de tal forma tal que a
frequéncia de Rabi é comparavel com y,,, como na fig. 2.1 (b) onde Q, =y,,, vemos um

aumento da largura de linha que se conhece como alargamento por poténcia, o que pode ser
visto na propria figura.

Este fendomeno ¢ importante de ser lembrado, pois nos resultados apelaremos a ele.

2. 3. O trem de pulsos ultracurtos e solucao das equacoes
de Bloch para um trem de pulsos ultracurtos
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Vamos esclarecer primeiro o que se entende por pulso ultracurto. Um pulso ultracurto é um
pulso cuja duragdo ¢ menor do que a duragdo de muitos procesos atdmicos e moleculares, o
qual esta na ordem de pico a femto segundos (107" —=107").

Por outra parte, um trem de pulsos Opticos ¢ uma sequéncia de pulsos eletromagnéticos com
envoltérias idénticas, separados temporalmente por um intervalo constante, ¢ com uma
relacdo de fase muito bem definida entre si. Matematicamente, podemos escrever o modulo

do campo de um trem de pulsos como:

N-1
E(t) _ Z EO (f _ nTR )e—z(a)ct—na)CTR+nA¢), 217
n=0

Eo(t) representa a envoltdria de um pulso, N indica a quantidade de pulsos, Tr o intervalo de

tempo entre dois pulsos consecutivos, @, a frequéncia da onda portadorae A¢g a diferenca

de fase pulso-a-pulso induzida pelos elementos Opticos da cavidade do laser.
Fazendo a transformada de Fourier, podem-se ver as componentes de frequéncia de um

certo campo [33]. Aplicando isto a equagao (2.17), temos:

© N-|
E(w)= IZ E, (t— nT, )e_i(a’cl_”“’cTR+"A¢)eiwtdt
—ooh=0

N

-1 o0
E(w) = Z o @ Tr+Ad) I E,(t—nT, Ye' O it

S
(==}

E(a)) — e_in(a)cTR+A¢) jEO(t)el(w_wc)tdt

=

S
Il
(e

~ ~ N_l .
E(@)=Ej(0-a,)) e

n=0

(2.18)

A equacdo (2.18) ¢ a representagdo de um pente de frequéncias. Na figura 2.2 se mostram o

trem de pulsos e o pente de frequéncias.
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E(1) Ap 2A¢

— -~ - =

tempo

Transformada
. de Fourier
|E ( (o)|

(b) A.ull”lll‘ |““|111“.,

@ = frequéncia
LT q

Figura 2.2 Representagdo diagramatica de um trem de pulsos [(a), Eq. (2.17)] e de um pente de

frequéncias [(b), Eq. (2.18)]. A curva em azul € a envoltoria dos pulsos. Tomada da referéncia [33].

Na fig. 2.2 (b), a largura de cada um dos modos (dentes) do pente de frequéncias, depende do

tamanho do trem de pulsos, ou seja que é aproximadamente L, ~1/NT, , [33]. A frequéncia

de cada modo pode ser escrita como: @, =2x(f,+mf,),onde f, ¢ a frequéncia de off-set
[34].

Para gerar um trem de pulsos ultracurtos pode ser usado um laser pulsado com travamento de
fase (mode-locked), um exemplo ¢ o laser de Ti:safira.

Agora veremos o que acontece com a solucdo das equagdes (2.14) quando, no lugar de um
campo continuo, o sistema interage com um trem de pulsos ultracurtos.

O fato de que o tempo entre um pulso e outro, e a duragdo do pulso sejam menores que o
tempo de vida do 4&tomo num determinado nivel excitado, por exemplo, implica que o atomo ¢
capaz de perceber mais de um pulso antes de decair. N6s vamos considerar que em nosso
sistema atdomico acontece assim.

O sistema de equacdes de Bloch pode ser resolvido numericamente pelo método de
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Runge-Kutta classico de quarta ordem, num programa desenvolvido em MatLab (Apéndice
A). O programa comega resolvendo a interagdo do primeiro pulso com o sistema atomico
quando todos os atomos encontram-se inicialmente no estado fundamental. Consideramos que
nossos pulsos tem forma temporal quadrada e tem uma duragdo de T, =100 fs . Sendo assim,
resolvemos neste tempo com os seguintes pardmetros: ,, / 27 = 5MHz (correspondente ao
tempo de vida da transi¢do 55 — 5P do Rb, 200 ns); 7, =7,,/2 ja que nosso sistema ¢
fechado (7, =0); @,/27=400THz, @, /27 =400THz+5/2m;e Q,=7y,/100.

Apo6s 100 fs o campo vai a zero e o sistema decai espontanecamente, seguindo as equacdes
(2.14) para Q; =0, durante um tempo T, =10ns (0 equivalente a um laser com uma taxa

de repeti¢ao fr =100 MH?z). Os demais parametros foram os mesmos.

Este processo ¢ repetido para a quantidade de pulsos que se queira calcular num ciclo dentro

do programa. A figura 2.3 mostra o fluxograma do programa utilizado.

Excitagdo pelo pulso: Decaimento
ndigdes n ¢ g ) . o
Condicoes - soluc3o numeérica das ‘ espontaneo: solugio
iniciais e o ; p
= equacdes numerica das equagbes

Figura 2.3. Fluxograma do método empregado para o calculo numérico das equacdes de Bloch.
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8/27 =100MHz (d)

0 Il 1 | | 1 | | 1 1
0 05 1 15 2 925 8 85 4 45 5
tempo (s) x 107

Figura 2.4. Populagdo do nivel excitado, para uma dessintonia de: (a) /2 = 0 MHz, (b) 6/2x =10
MHz, (c) 6/2n = 50 MHz e (d) 6/2x = 100 MHz. Calculadas numericamente para pulsos com
envoltdria de forma quadrada.

A evolucao da populagdo do estado excitado no tempo, para diferentes dessintonias do campo
¢ mostrada na figura 2.4. A primeira coisa que chama a atencdo ¢ que para tempos

suficientemente longos a populagdo do nivel 2 ( p,, ) tende a um certo equilibrio oscilando em

torno de um valor médio, num regime que podemos chamar de regime estacionario.
Na fig. 2.4 (a) a dessintonia com o campo foi zero, um nimero multiplo inteiro da taxa de

repeticdo do laser, pelo que se pode afirmar também que w,, / 27 =400THz=mf, com

m=4-10°, ou seja que 0 modo m de nosso laser estd em ressonancia com o sistema. De
modo que podemos dizer que no tempo, como os pulsos tem uma relacao de fase muito bem
definida entre eles, o trem de pulsos deixa uma coeréncia total no sistema que resulta numa
interferéncia construtiva. Isto é chamado regime de acumulag@o coerente [34]. Ja em (b) e (c)
a dessintonia do campo ndo ¢ mais um multiplo da taxa de repeticdo, pelo que resultam em
uma interferéncia parcialmente construtiva em (b) e totalmente destrutiva em (c). Neste caso
podemos observar que as populagdes caem em uma e duas ordens de grandeza respetivamente.
Em (d) voltamos a ter uma dessintonia que ¢ um multiplo inteiro da taxa de repeti¢do, obtendo
novamente uma interferéncia totalmente construtiva, como em (a); s6 que agora temos que o
modo m+1 estd em ressonincia com o sistema.

Pode ser feito também um calculo da populagao do nivel 2 como fungdo da dessintonia do
campo para o regime estaciondrio, isto €, para tempos onde a populagdo varia em torno de

uma média constante. Os resultado mostrados na fig. 2.5 sdo para um tempo fixado em 500 ns

[33].
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Figura 2.5 Populacdo como funcdo da desintonia do campo, logo apos a chegada do pulso n ( curva

preta) e imediatamente antes do sistema interagir com o pulso n + 1 ( curva vermelha). Figura tomada

da referéncia [35]

A curva preta ( fig. 2.5) representa um dos picos da figura 2.4, ou seja, logo depois que o
sistema interagiu com um dos pulsos. A curva vermelha, representa um dos pontos de
minimos na figura 2.4, ou seja, logo antes da chegada de um pulso, uma vez que o sistema
relaxou no tempo que esteve sem interagir com pulso nenhum. Como era de esperar, enquanto
o sistema estd interagindo com um pulso, a populacdo alcanga um maior valor. Pode ser

observado que a cada niimero inteiro de vezes da taxa de repeti¢do se obtém um maximo da

populagio.

Num vapor atomico, a distribui¢ao de velocidades dos atomos responde a uma distribuigdo de

Maxwell-Boltzmann, de forma que cada atomo com uma velocidade diferente na dire¢ao do

feixe de laser, “sente” uma frequéncia diferente respondendo a seguinte equacao:
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v
— Z
v=v,|1-—+

. (2.19)

Na equacdo (2.19), v e v, sao: a frequéncia “vista” pelo 4tomo e a frequéncia do laser, v. ¢
a componente em z da velocidade do atomo ( tomamos z como a dire¢do da luz incidente), e ¢
¢ a velocidade da luz. Este fenomeno ¢ conhecido como efeito Doppler [36].

Se fizermos uma varredura de nosso laser em torno da frequéncia da transi¢do v,, 0s atomos

com velocidade v: estardo em ressonancia com o laser quando se cumpra a relagao:

U,
v, =—
VZ
o ? (2.20)
A dessintonia que “sentem” os dtoms com v, #0 ¢é:
2o, v > =
A=0+—L~2=5+k-v
c z (2.21)
Na equacao 2.21 se usou a relagao:
il @ _ 2o,
C C (2.22)

Na figura 2.6 se mostra o comportamento da populagdo do nivel 2 como fun¢do de A levando
em conta a distribuicdo de velocidade dos atomos. Para obter a figura se considerou a
interacao de um trem de pulsos ultra-curtos com taxa de repeti¢ao de 100 MHz com um vapor
de atomos de rubidio. A largura do perfil Doppler para o Rb, na temperatura ambiente, ¢ da
ordem de 500 MHz [36], e na figura se usou uma largura de 200 MHz. Na figura, a populacao
p22 foi calculada para diferentes grupos de velocidade, considerando um tempo de interacao

de t =1 us, e depois pesando pelo perfil Doppler de acordo com a equagao:
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D _ M2
Pr = Pr€ (2.23)
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Figura 2.6 Populacao p»; excitada por um trem de pulsos ultracurtos com taxa repeticdo de 100 MHz
em fungdo da dessintonia dos grupos de velocidade atdmicos de um vapor, para dois valores da

frequéncia de Rabi. Figura usada da referéncia [33].

Na figura 2.6 cada pico, corresponde a excitagdo de um determinado grupo de 4&tomos por um
dos modos do laser. Em (a) pode se ver o comportamento da populagdo em funcao de A para
baixas intensidades ( Q0<<y22), ¢ em (b) para intensidades maiores (Q0=y22), pode-se ver o

alargamento por poténcia nos picos.

2.4. Absorcao de dois fotons

A absor¢ao de dois fotons ¢ um fendmeno que acontece quando um atomo ¢ excitado de um
estado inicial para um estado excitado absorvendo simultaneamente dois fotons [4, 29].

A absorcao de dois fotons pode acontecer de duas formas [37]:

p22
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1. Em duas etapas ou ressonante com o nivel intermediario: Neste caso um primeiro foton
excita o atomo do estado fundamental para o nivel intermedidrio e depois um segundo féton
excita o atomo do estado intermediario para o estado final.

2. Direta ou pura: Neste caso a transi¢do ocorre quando dois fotons chegam simultaneamente
ao atomo e a soma das frequéncias € igual a diferenca de energia entre o estado inicial e o
estado final, de modo que se tem a transi¢do em uma s6 etapa absorvendo os

dois fotons simultaneamente.

Para fazer o célculo da probabilidade da transi¢do do nivel base (g) para o nivel excitado (f),
se resolve a equacdo de Schrodinger, usando teoria de perturbagdes dependente do tempo.

Fazemos o caso mais geral possivel, seguindo a figura 2.6:

9

Figura 2.7. Esquema que representa a transicao de dois foétons provocado por dois campos com

frequéncias v, e v, . Figuratomada da Referencia [37]

Consideremos que temos dois campos nas formas [37]:

E (z,t) = Eo cos(wt — &k, z),

- . (2.24)
Ea(z,t) = Ex cos(w,t —k,z)

Nas equagdes (2.24) ¢ ¢ um parametro relacionado com o sentido dos feixes, &=1se os

feixes sdo co-propagantes e & =-—1 se sdo contra-propagantes. A funcdo de onda do adtomo
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satisfaz a equacdo de Schrodinger, a qual sera resolvida usando teoria de perturbagdes em

segunda ordem. Fazemos uma expansao da fun¢do de onda w(¢#) como combinagdo linear

das auto-fungdes nao perturbadas 'V (¢):
(0) —i(E; /)t
w(t) = Z a, (W, 2.25)

Na equagdo (2.25), E, sao as energias dos estados k, a,(f) sdo as amplitudes de

probabilidades dependentes do tempo de achar o sistema no estado k. Substituindo (2.25) na

equacao de Schrodinger [37], obtemos:

- Oyt
zham =" a +Zak V. . (e .26

m

onde, o decaimento do sistema tem sido introduzido fenomenologicamente com a inclusdo do
tempo de vida do nivel k, z,. Também foi usado que @,, = (E — E!)/h, onde (E®-E}),é

a diferencia de energia entre os estados ndo perturbados m e k, e:
V&)= P o)|y”) (2.27)

V(t) é a parte do Hamiltoniano que descreve a perturbagdo, que na aproximacdo de dipolo

elétrico é:

V(t)=—u-E@) (228),

onde ,; ¢ o operador momento de dipolo do 4tomo.

Usando a aproximagdo da onda girante [4, 31-32], e supondo que os campos sdo fracos o

suficiente para desprezar efeitos de saturagdo, resolvemos a equagdo (2.26) e calculamos

a(t) partindo de que, no estado inicial, ay’(0)=1 e a}’(0)=0. Logo se volta a inserir
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a(t) em (2.27) com o objetivo de determinar finalmente a'” (7).
Temos considerado que o feixe com frequéncia @, pode fazer s6 a transig¢do | g> —>|i> e

que o feixe com frequéncia @, pode fazer s a transi¢ao |z> - | f > . O resultado do calculo

da probabilidade de transicao ¢ [37]:

[0,
(522 + %rf] (6,+05,) + %Ti

S =m—m,, Q=u, Ex/2h ¢ Q=u, Eno/2h.

‘a}z)‘z _ (2.29)

Na equagdo (2.29), 0, =w,-o,,
Na equagdo (2.29), pode observar-se que existem duas ressonancias importantes, uma quando:

o,=w,-w, =0, isto ¢ quando se esta em ressondncia com um nivel intermediario, o

primeiro caso que foi descrito no inicio da se¢do. E o outro caso, direto ou puro, ocorre

quando se cumpre que: 5, +0, =0, —@, +w, — @, =&+, —w, =0.

Em nosso experimento, o caso mais importante sera o primeiro, com nivel intermediario, que
serd o que envolve a transicao de dois fotons feita pela combinagdo de um laser de diodo e um
laser de femtosegundos. Em nosso experimento, também sera feita a transi¢do pura devido a

combinag¢do de dois modos do laser de femtosegundos, mas ndo sera o caso analisado.

2. 5. Mistura de quatro ondas

Num meio nao linear, a polarizacao deve ser expressa como uma série de poténcias do campo

elétrico [26, 31]:

— — —2 —3
P=yVE+ yPE + yOFE +... (2.30)

Na eq. (2.30) " ¢é a suscetibilidade linear, £ o campo elétricoe 3@ e y©, sdo as
suscetibilidades ndo lineares de segunda e terceira ordem. Em meios ndo lineares, o termo de

segunda ordem ¢ o responsavel pelos fendmenos como: geragdo de segundo harmonico, efeito



29

eletro-optico, e mistura de trés ondas [26].

Em materiais ndo lineares com simetria de inversdo, o y'* ¢ zero, e o termo de terceira
ordem ¢ o de mais baixa ordem responsavel pelos fenomenos nao lineares, como: a mistura de
quatro ondas [26].

A mistura de ondas ¢ um processo fisico ndao linear no qual duas ou mais ondas
eletromagnéticas interagem com um meio ndo linear segundo ' , e sdo geradas ondas
eletromagnéticas em uma direcdo bem definida e com frequéncias que sdo combinacdes
lineares das frequéncias das ondas incidentes, de forma que o momento e a energia sejam
conservados.

Em nosso caso vamos considerar de forma especifica a mistura de quatro ondas ocorrendo
num vapor de rubidio. No caso especifico da mistura de quatro ondas, trés feixes sao
combinados num meio ndo linear, para gerar um quarto feixe coerente, como estd

representado na fig. 2.8.

—0)2 Meio nao linear —0)4
03

Figura 2.8. Representacdo esquematica do processo de mistura de quatro ondas.

Em nosso estudo em Rb, s6 dois feixes sdo combinados no vapor atomico, e um terceiro feixe
¢ resultado de um processo Amplificacdo de Emissdo Espontanea (ASE) devido a inversdo de
populacdo entre os niveis 5Ds 2 e 6P3» [26-28], conforme esquematizado na fig. 2.9. A

combinagdo destes trés feixes ( w,, ,,®, ), no meio ndo linear, gera um quarto feixe que, deve

satisfazer a conservacdo da energia:

W, + @, = 0; + @, (2.31)



30

ASFE
om——
5P3n 6P
'y
| > .
w?2 4
v

Figura 2.9. Esquema do processo de mistura de quatro ondas num vapor de rubidio. O terceiro feixe

com frequéncia @, , ¢ gerado como consequéncia de um processo de amplifica¢do de emissio

espontanea ( ASE).

A figura 2.9 apresenta um esquema do que ocorre nos atomos de rubidio dentro da célula

quando ¢ colocada na presenca de dois feixes sintonizados nas duas primeiras transigdes com

frequéncias M1 e M2 respetivamente, o proprio meio gera um outro campo com frequéncia

@3 ¢ pela mistura deles € gerado um campo com frequéncia 4, que € o campo que se vai

estudar neste trabalho. A estrutura de niveis de energia do rubidio serd analisado com detalhe
mais na frente.
Considerando também a conserva¢ao do momento, ¢ necessario que se cumpra a relagdo de

casamento de fase:

ki+k,=ks+ks (2.32)

Vamos considerar nosso campo total incidente como:
E=FEi(w)+E:(w,)+ Es(w,) (2.33)

Se os feixes Ei1 e E» incidem na célula co-propagantes com polarizacdes lineares e
paralelas, e detectamos o feixe gerado para a frente na mesma dire¢do destes feixes; entdo

para que seja cumprida a condicdo de casamento de fase (2.32): este feixe gerado s sera
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resultado de uma mistura de quatro ondas se o campo FE3 ¢ também gerado para a frente.

A polarizacdo ndo linear que serve como fonte para a geracdo deste quarto feixe ¢:

3)
F, (t):}(z%)iEz’EjEk ,

(2.34)
onde os sub-indices i, j, k e ¢, indicam as componentes da polariza¢cdo que podem ter os
campos ( ver eq. 2.33) e da polarizacdo criada no meio.

Substituindo (2.33) em (2.34) e analisando s6 a combinacdo que gera um campo com

frequéncia @, = o, + @, — @, , obtemos:

() 3) *
F, (o, =0+ 0, —wy)= y,,,(0)E (0)E (0, E; (@;) (235

A suscetibilidade ' pode ser calculada resolvendo o sistema de equagdes de Bloch para

um sistema de trés niveis e depende das propriedades microscopicas do meio [31].

¢k
HiaHaz s Hyy

7 (0 +0,—w)x _ _ .
1 ’ ’ [(a)41—a)l—a)2+a)3)—17/41][(a)31—a)l—a)z)—1731][(a)21—a)l)—zyzl]

Lijk

(2.34)

Na equagdo (2.34) os termos no numerador sdo os momentos de dipolo elétricos indicados.
Como pode ser visto no denominador a suscetibilidade ndo linear de terceira ordem depende

das ressonancias com os niveis envolvidos.

O 7% ¢é um tensor de terceira ordem cujos termos matriciais cumprem com determinadas
regras segundo o meio nao linear analisado [31].

Vamos supor que nossos campos sao transmitidos na dire¢cao de z € que os campos E e E»

sdo linearmente polarizados em x. Por causa das propriedades de simetria de nosso meio

(isotrépico) e baixo as condigdes impostas de que estamos detectando para a frente, os Gnicos

elementos matriciais diferentes de zero de 7 serdo: xxxx e yyxx, dependendo de se o
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campo FE; gerado pelo meio estd polarizado em x ou em y . A relagdo entre estas

componentes ¢ [38]:

1
TYXX = XXX (2.35)

Entdo, o feixe gerado pela mistura de quatro ondas num vapor de Rb, detectado para a frente,
serd um feixe coerente polarizado linearmente na mesma direcao que os feixes incidentes, ou

na dire¢do perpendicular a esta.



33

3. Experimento, Resultados e Discussoes

Neste capitulo serdo apresentados o sistema experimental utilizado neste trabalho e os
resultados obtidos, juntamente com as discussdes.

Numa primeira parte serdo descritos o esquema de niveis de energia do rubidio envolvidos no
experimento, as caracteristicas dos laseres usados e a montagem experimental que foi
projetada para estudar a resposta do vapor a excitacdo de dois fotons provocada pela
combinac¢do de um laser de diodo e um trem de pulsos ultracurtos (emitido por um laser de
Ti-safira).

Na segunda parte deste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados obtidos para o
feixe azul emitido pelo sistema atdomico apo0s a filtragem das componentes ndo desejadas.

O estudo do espectro de excitagdo quando sdo variados: a intensidade do laser de diodo e a
densidade atomica do vapor de Rb. A caracterizagdo da polarizagdo e alguns parametros do
sinal como: a largura de linha, e o deslocamento dos picos do sinal com respeito a transi¢ao

ciclica, também sdo discutidos.

3. 1. Sistema experimental

3.1.1. O sistema atomico

O sistema atomico usado no experimento foi um vapor de atomos de rubidio (Rb) contidos
em uma célula selada sem gés nobre.

O Rb ¢ um metal alcalino com nimero atdmico 37, com um elétron na sua camada mais
externa, no nivel 5S, o que permite tratar o sistema como um atomo hidrogenoide. No
experimento so este elétron mais externo ¢ que sera excitado.

O rubidio apresenta dois is6topos estaveis, o > Rb ¢ o #’Rb. Na célula temos o vapor de Rb na

sua abundancia natural, 28 % do is6topo de ¥’Rb e um 72 % de *°Rb.
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A figura 3.1 mostra na notagdo espectroscopica nl ;7 0 esquema dos niveis de energia do Rb
que serao de interesse para o experimento, onde n representa o nimero quantico principal,
[ o nimero quantico orbital,e J=/+S ¢ o momento angular total do elétron onde S ¢ o

spin do elétron. Assim, na figura, 5P, significa que o elétron encontra-se no nivel com

n=5; 1=1¢ J=1+ % =% . Nos niveis hiperfinos, F representa o momento angular total do

atomo: F=1I+J,onde I ¢ o momento angular do nucleo [4, 39]. Segundo as regras de

soma de momento angular:

| —1|<F<|J+1| (3.1)
5D 5D
776 nm
‘_,.-f
ﬁ F,=3
267.1 MHz
5Py, F.=2
157.2 MHz
723 Mz Lo |
- l:’e =0
780.24 nm
F.=2
g Fy=3
38y, 6834.7 MHz 58 3035.7 MHz
F,=2
F,=1 4

Figura 3.1. Esquema dos niveis de energia dos isotopos 85 e 87 do rubidio.

Entdo, para o estado fundamental do *Rb por exemplo, J :% e [ =§ , temos que F

pode tomar valores 2 e 3 segundo a eq. (3.1). No caso do 'Rb, I :% . Os sub-indices do F

(13 » ¢ _9

sdo “g” para o estado fundamental, e “e” para os estados excitados.
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No experimento a transi¢do 5S,, — 5P, pode ser feita tanto pelo laser de diodo como pelo
laser pulsado e a transi¢do 5P, — 5D ¢ feita somente pelo laser pulsado. Nesta dissertagdo

estaremos analisando so o sinal gerado devido aos dois laser, de forma que consideraremos s6

a contribui¢éo do diodo para a transi¢do 5S,, = 5B, . O sistema tem maior probabilidade de

decair para o nivel fundamental pelo mesmo caminho que foi excitado, mas também decai via

onivel 6P para depois fazer a transigéo para o nivel fundamental 6P —5S,, . Esta tltima

transicao gera uma luz azul em 420 nm que ¢ o sinal estudado neste trabalho.

O nivel 5F, fica muito distante da sintonia do laser de diodo, e por isso ndo sera

considerado em nosso estudo. Também esclarecemos que o laser pulsado pode fazer as duas

transi¢des: do nivel 5P, para 5D, , e do nivel 5P, para 5D;,.Como ambos estados
(5Dy, e 5Dy, ) decaem para o nivel 6P e nos ndo mediremos esta transi¢do, ndo vamos

conseguir separa-las e por isso vamos considerar como um tnico nivel 5D.

Também na figura 3.1 ¢ mostrado o nivel 6P, sendo que ele pode desdobrar-se em 6F, e
6P, . Neste caso a diferenca das transi¢des 65, >35S, ¢ 6B, >35S, ¢desolnm,e

por questdes de resolugdo na captura do sinal ndo conseguimos diferenciar as duas transigoes.

E por isso que chamamos sé de nivel 6P.

3.1.2. O laser de diodo

O laser usado para a emisdo de luz continua, foi um laser de diodo da Sanyo, modelo
DL-7140-201, monomodo, operando em 780 nm (pelo qual, como ja foi falado, ¢ usado para

fazer a transi¢do 5S,, = 5B, ). Nosso laser tem uma largura de linha de aproximadamente 1

MHz, e consegue varrer da ordem de 10 GHz sem salto de modo. A sintonizagdo em
frequéncia ocorre por meio do ajuste na corrente elétrica de entrada, através de um
controlador especifico construido para este fim. A corrente atua na sintonizagdo através do
efeito Joule, cujo calor gerado muda a temperatura e, portanto, o tamanho da cavidade do

laser [40]. Para a variagdo da frequéncia da luz emitida foi usado um gerador de fungdes.
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Trabalhando numa corrente tipica de 80 mA, o laser oferece uma poténcia de 50 mW, o que ¢

suficiente para a realizacdo do experimento.

3.1.3. O laser pulsado

O laser usado para a geracdo de pulsos ultracurtos foi um laser de Ti:safira (Titanio:Safira)
modelo Mira da Coherent. O laser de Ti:safira ¢ um laser do tipo self-modelocking

sintonizavel entre os 700 e 980 nm com uma taxa de repeticdo 7, =76 MHz, e cujos pulsos

tém uma duragdo de 7, =100/s . Como seu nome indica, o laser de Ti:safira usa como meio

de ganho um cristal de Safira ( 4,0, ) dopado com ions de Titanio ( 7i**), com uma

concentragdo de um 0.1% que se encontram substituindo aos atomos de aluminio no cristal.
Este laser ¢ excitado por um feixe de luz em 532 nm gerado por um laser de

Nd:YVO, (Nd:Vanadate), e dobrado em frequéncia a partir de um cristal de LBO (Lithium

Triborate ).

Na figura 3.2 apresentamos um espectro dos pulsos do laser de Ti:safira obtido por um
espectrometro da Ocean Optics. Vemos o pulso centrado em 776 nm, com uma largura de
banda de aproximadamente 10 nm o que corresponde a um pulso de aproximadamente 100 fs.
O laser usado permite a sintonizagdo em comprimento de onda ( A) mas ndo permite travar

nem a taxa de repeti¢cao nem a frequéncia de offset.

3000

2500

2000

1500

Intensidade ( unid. arb.)

1000 & A ] A ] A ]
760 770 780 790

Comprimento de Onda (nm)

Figura 3.2.. Espectro do laser Ti:safira trabalhando no regime pulsado e centrado em 776 nm.
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3.1.4. A absorcao saturada

A espectroscopia de absor¢ao saturada € um tipo especifico de espectroscopia sub-Doppler
extremamente Util na fisica atobmica. A mesma permite resolver as transi¢des hiperfinas num
metal alcalino com alargamento ndo homogéneo, como no vapor de rubidio.

A técnica consiste em fazer incidir um feixe de laser continuo e intenso (chamado de feixe
forte) num vapor atobmico. Um outro feixe, do mesmo laser, com uma intensidade bem menor
(chamado feixe de prova) ¢ colocado contrapropagante e superposto ao feixe forte,
usualmente ¢ usada uma reflexao do proprio feixe de bombeio atenuada por meio de filtros.

A frequéncia do laser ¢ variada perto da ressonancia do sistema atomico e ¢ medida a
transmissao do feixe de prova. Num vapor atomico, a distribui¢ao de velocidades dos atomos
responde a uma distribuicdo de Maxwell-Boltzmann, pelo qual cada atomo com uma
velocidade diferente na dire¢do onde estd incidindo o laser “sente” uma frequéncia diferente

respondendo a seguinte equagao:

vZ
L=y, 1_? (3.2).

J4

Este fenomeno é conhecido como efeito Doppler. Devido a este efeito s6 os dtomos que
apresentam componente de velocidade nula na direcdo de propagagdo dos feixes conseguem
responder a presen¢a simultanea de ambos os feixes. Como a transi¢do ¢ “saturada” (daqui o
nome absor¢do saturada) pelo feixe forte, o feixe de prova apresenta um aumento da
transmissdo em cada transi¢ao hiperfina.

A figura 3.3 apresenta um espectro tipico de absor¢do saturada obtido em nosso sistema,

correspondendo as transi¢des 5S,, = 5P, , dos estados fundamentais “Rb< Fg=2 e

“Rb<> Fg=3 para os respectivos niveis hiperfinos. Conseguimos observar praticamente

todas as transigdes, as quais estdo indicadas pelo valor de F do estado excitado.
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Figura 3.3. Espectroscopia de absor¢ao saturada de um vapor de Rb. As siglas C.O. correspondem aos

picos “‘crossover’’.

Na figura 3.3 também podemos observar as chamadas ressonancias de crossover (C.O.),
indicadas com as setas em azul. Como a tradu¢do do inglés indica sdo as ressondncias que
aparecem uma vez que o laser estd sintonizado justamente na metade da frequéncia de

transicdo entre dois niveis hiperfinos com frequéncias v, e v, com um mesmo estado

fundamental, isto ¢ v, = (U1 +0, )/ 2 . Quando isto acontece o laser forte interage com dois

. \% v ,
grupos de velocidades: +v_, de acordo com v, = UL(I ——zj e v, = UL(I +—z) . E por esta
c c

razao que os picos correspondentes as ressonancias de crossover sao mais intensos do que os

de ressonancia pura (v, =0).
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3.1.5. Descricao do Experimento

A figura 3.4 (a) mostra um esquema da montagem experimental usada, e a conexao com 0s
niveis de energia do a&tomo de Rb envolvidos no experimento (fig. 3.4 (b)).

O feixe do laser de diodo sintonizado em 780 nm é combinado por um beam-splitter ( com
T=70% e R=30%) com o feixe do laser de Ti:safira centrado em 776 nm. Uma pequena parte
da intensidade do laser de diodo ¢ tirada para fazer uma absor¢do saturada numa célula a
temperatura ambiente, que sera usada como referéncia.

O prisma (PBS) colocado antes da célula nos permite garantir que os feixes tenham
polarizacdo linear e paralela (o que ¢ importante na hora de analisar o caracter coerente de
sinal). Os dois feixes sdo focalizados com uma lente no centro da célula de Rb, e uma lente na
saida da célula nos permite colimar os feixes.

A célula é esquentada com o objetivo de aumentar a densidade de atomos de Rb. A partir da
temperatura podemos determinar a densidade atomica utilizando a eq. (3.3) proposta por A.

Gallagher em [41].

log,,(N)= —?—(B+l)logw(T)+ C+18.985 (3.3),

onde N ¢ a densidade atomica expressada em cm~, T ¢ a temperatura absoluta, e
A=4302; B=1.5; C=11.722 sao constantes.

Com o objetivo de analisar as componentes da polarizacdo do sinal gerado na amostra
colocamos um polarizador logo apds a célula.

Na saida da célula também utilizamos um filtro que sé transmite altas frequéncias,
bloqueando os feixes dos laseres em 780 nm e 776 nm e transmitindo o feixe azul gerado. O
feixe azul passa por um espectrometro que envia o sinal para uma foto-multiplicadora
(Hamamatsu IP28) que amplifica nosso sinal com uma tensdo fixa de 800 V antes de enviar
para um osciloscopio para visualizacdo e armazenagem. Utilizamos um osciloscopio de
quatro canais de forma que detectamos simultaneamente o sinal gerado, a absor¢ao saturada e

a rampa de controle da corrente do laser de diodo.
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Figura 3.4. (a) Esquema da montagem experimental. (b) Representacao das transi¢des dos niveis de

energia provocadas pelos laseres e as transi¢des geradas pelo proprio sistema atomico. As letras BS
o A ,
significam beam splitter, E placa de onda lambda sobre dois, PBS polarizered beam splitter, L lente,

M espelho, P polarizador, F filtro, FMT foto-multiplicadora.

A poténcia do laser de diodo ¢ variada entre [(0.4 a 8.2) +/- 0.1] mW com uma placa de onda
A/2 na frente do BS que superpoe os laseres. No caso do laser de femtosegundos a poténcia
média medida foi Pf =(300.0£0.1) mW e foi mantida fixa o tempo todo.

Usamos uma cadmara CCD para fazer a medida do raio dos feixes no foco (isto ¢
aproximadamente no meio da célula). Obtivemos para o laser de diodo um raio de
Rd =(205+5)um , e para o laser de femtosegundos Rf =(506+5)um .

Considerando nossos feixes gaussianos € com os raios obtidos dentro do comprimento de
Rayleigh, podemos expressar nossos resultados em fun¢do das intensidades dos feixes, o que

no caso do diodo foi de [(0.4 a 12.4)i0.2]W/cm2 , ¢ para o laser de Ti:safira

If = (74.4+02)W/cm? .
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3. 2. Resultados e Discussoes

Nesta sec¢ao apresentaremos os resultados obtidos e faremos a discussao dos mesmos.

Numa primeira parte veremos algumas caracteristicas gerais do sinal, por exemplo a forma do
sinal em comparacgdo com sinais de fluorescéncia obtidas a 90°, a andlise da polarizacdo, ¢ a
impressao do pente de frequéncias.

Logo apos, apresentaremos o comportamento do sinal quando foram variados dois parametros:
a intensidade do laser de diodo ¢ a temperatura ou a densidade atomica. Nas duas sequéncias
de medidas analisamos trés parametros: as caracteristicas gerais do espectro do sinal, a largura
de linha e o deslocamento do pico do sinal com respeito a transi¢ao ciclica. A descrigdo e

discussao destes comportamentos sao apresentadas.

3.2.1. Apresentacao geral do espectro do sinal e comparacao

com a fluorescéncia.

Na figura 3.5 apresentamos a variagdo do sinal azul de fluorescéncia emitido pelos dtomos de
Rb quando sdo excitados pelos dois laseres de diodo e femtosegundos. Este sinal tem
caracteristicas bem definidas e estudadas pelo nosso grupo [42], de forma que o utilizaremos
para fazer uma comparacdo com nossos dados. A figura mostra o espectro de excitagdo da
fluorescéncia ( em azul) quando foi variada a frequéncia do laser de diodo. O eixo da direita
corresponde a uma medida de absor¢ao saturada ( em vermelho), usada como referéncia.

Pode ser observado que o espectro de fluorescéncia apresenta quatro picos definidos na regido
onde se encontram as quatro curvas Doppler do Rb, sendo mais intenso os picos
correspondentes as linhas ’Rb Fg=2 e *’Rb Fg=3 do espectro de absor¢do. Existe um fundo
constante que ¢ devido as transi¢cdes feitas unicamente pelo laser de Ti:safira, ou seja, dois

modos do laser de femtosegundos estdo fazendo a transi¢do de dois fétons 5S12,—5P3,—5D.
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Figura 3.5. Sinal de fluorescéncia (em azul) em fungdo da frequéncia do laser de didodo, e absorgdo
saturada ( em vermelho) usada como referéncia. As condigdes experimentais foram I; = 240 mW/cm?,

Ir="70 W/cm?, T="70°C.

Este sinal de fluorescéncia é um sinal que apresenta picos largos, da ordem da largura de linha
Doppler, € no caso do pico correspondente ao % Rb Fg=3 parece ser até mais largo. Pode ser
observado também neste pico e no pico correspondente ao #’Rb Fg=2 a impressdo do pente de
frequéncias no sinal.

Na figura 3.6 apresentamos um espectro de excitacdo tipico quando detectamos o sinal
emitido para a frente. A linha azul ¢ o sinal detectado enquanto foi variada a frequéncia do
laser de diodo. A linha vermelha ¢ a absor¢ao saturada detectada simultaneamente, que ¢
usada como referéncia. Também ¢é possivel observar o fundo como consequéncia da transi¢ao

de dois fotons feita s6 pelo laser de Ti:safira.



43

0.08

85Rb
1 87Rb $SRb 87Rb

4  Feg=1 Fg=
0.51 Fe 0.07

0.4
-0.06

0.3 1

-0.05

0.2 1
-0.04

Intensidade da Absorcéo
Saturada ( unid. arb.)

Intensidade da emissao azul
colinear ( unid. arb.)

] -0.03

00 T T T T
-6 4

!
-2 0 2
Frequéncia (GHz)
Figura 3.6. Intensidade do sinal azul emitido para a frente ( em azul) em funcdo da frequéncia do laser

de diodo. Absorc¢do saturada ( em vermelho) usada de referéncia. As condi¢des experimentais foram

1s=28 W/em?, Iy=97.6 W/cm?, T= 85°C.

As caracteristicas deste sinal detectado para a frente sdo diferentes das caracteristicas da
fluorescéncia mostradas na fig. 3.5, sobretudo com relagdo ao pico correspondente ao $'Rb F,
= 3. Este pico nesta configuracdo ¢ muito mais fino que o mesmo pico da fluorescéncia e a

intensidade dele em comparagao com os outros picos ¢ bem maior também.

3.2.2. Analise da polarizacao do sinal e impressao do pente de

frequéncias

Na figura 3.7, mostra-se uma comparacao entre os sinais obtidos quando o polarizador na
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saida da célula ¢ paralelo ou perpendicular ao polarizador da entrada da célula, ou seja, uma
medi¢do das componentes paralelas e perpendiculares da polarizagdo do sinal gerado. As
medidas foram realizadas separadamente para cada polariza¢ao. Para uma melhor comparagao
os dois espectros sdao apresentados superpostos. Estes sinais foram obtidos a uma temperatura
de 82°C, com uma intensidade do laser de diodo de 2.0 W/cm? e uma intensidade do laser de

Ti:safira de 74.4 W/cm?.
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Figura 3.7. Comparacdo dos sinais obtidos com polarizagoes paralelas e perpendiculares dos feixes de

saida em relacdo a polarizacdo dos feixes de entrada da célula de Rb.

Nos espectros de excitagdo mostrados na fig. 3.7 sdo apresentados, da esquerda para a direita,
os picos correspondentes as linhas Doppler #’Rb F; = 3 ¢ ¥Rb F; = 2. Apenas sdo mostrados
estes picos porque foram os Unicos que apresentaram mudancgas significativas, e por esta
razdo s6 analisaremos eles. A linha verde corresponde ao espectro de excitagdo quando os
polarizadores da entrada e da saida da célula foram colocados paralelos. A linha azul ¢ o
espectro de excitacdo quando os polarizadores foram colocados perpendiculares. O zero na
escala de frequéncia foi tomado de forma arbitraria na transigdo ciclica do *Rb Fy = 3 ( 551/2
Fg=3— 5P3/2 Fe=4) e o sentido de crescimento da energia também foi tomado de forma
arbitraria no sentido das menores energias.

Pode ser observado que os picos com os polarizadores paralelos sao mais intensos que quando

os polarizadores estdo perpendiculares; e especificamente o pico correspondente ao
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8Rb F, = 3 ¢ muito mais intenso que o outro, sendo o %Rb F; = 3 aproximadamente 3.5
vezes mais intenso que o ¥Rb Fy = 2 quando os polarizadores sdo colocados paralelos, e duas
vezes mais intenso quando sdo colocados perpendiculares . O pico correspondente ao *°Rb F,

= 3 ¢, alids, um pico fino assim como foi mostrado na fig. 3.6.
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Figura 3.8. Comparagdo do sinal com diferentes componentes de polarizagéo.

Resultados semelhantes foram obtidos variando as condi¢des experimentais. Um exemplo ¢
mostrado na fig. 3.8, onde temos os espectros de excitacdo em funcao da frequéncia do laser
de diodo, para os polarizadores paralelos ( em verde) e perpendicular (em azul). As condi¢des
experimentais foram: temperatura de 85°C, intensidade do laser de diodo de 2.8 W/cm?, € uma
intensidade do laser de Ti:safira de 97.6 W/cm?.

Novamente observamos um sinal bem mais intenso para a linha Fg=3 do *Rb quando os
polarizadores sdo paralelos, comparado com o sinal obtido para os polarizadores
perpendiculares. A forma do sinal, parece indicar que existe uma base sobre a qual surge um
pico estreito. A linha pontilhada vermelha foi o resultado de um ajuste gaussiano ( o sinal
obtido com os polarizadores paralelos foi ajustado como a suma de trés gaussianas) e serve
como um guia do que estamos denominando de base, a linha pontilhada rosa seria a

contribuicdo coerente ao sinal total. Pela figura 3.8 ¢ claro que esta base ndo tem uma
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polarizagdo bem definida, indicando ser resultado de um processo do tipo ASE
(“Amplification Spontaneous Emission”) [26]. Também se observa o que parece ser uma
estrutura de picos finos montados acima do pico maior. Esta estrutura de picos parece ser o
resultado da excitacdo devido a cada modo do pente de frequéncias. Como o pico mais
intenso € estreito cabem menos modos do pente de frequéncias e fica dificil a comparagao
com o sinal de fluorescéncia. O fato de ndo termos como controlar e fixar a frequéncia de
off-set pode fazer com que os dentes do pente mudem constantemente de posi¢ao, quase
borrando do sinal. Uma outra razdo a ser considerada e que tende a mascarar a contribuicao de
cada modo ¢ o alargamento por poténcia, ja que a intensidade de saturagdo da transicao 55,
— 5P, é da ordem de 10 mW/cm?, enquanto que a intensidade do laser de diodo esta na
ordem de 2.8 W/cm?, aproximadamente 280 vezes maior.

Vamos analisar agora o que indicam as medidas de polarizag¢do, pois segundo indicam as

figuras 3.7 e 3.8 o feixe gerado ¢ polarizado. Relembremos que:

P :Z(3)E, (3.4)

e que devido a estarmos detectando a luz emitida para a frente, a conservagao do momento e a
simetria do sistema atdmico impdem que os unicos elementos matriciais diferentes de zero
sejam: xxxx € yyxx, se consideramos que nossos campos se propagam na direcao de z e que os
laseres tem polarizagdes lineares e paralelas em x. Em outras palavras, nosso sinal gerado por
uma mistura de quatro ondas so6 tera as contribuigdes das componentes paralela e
perpendicular da onda eletromagnética emitida pelo meio ao fazer a transi¢do 5D—6P; estas
componentes estao referidas a polarizagdo dos feixes do diodo e do Ti:safira.

Segundo esta andlise, se nosso sinal ¢ consequéncia de um processo de mistura de quatro
ondas, a onda eletromagnética gerada pode ter polarizagdo paralela ou perpendicular aos

campos incidentes, mas suas componentes devem satisfazer a relacao [38]:

1

VYXX = Exxxx ’ (3.5)

Entdo isto indica que além de ser polarizado, o sinal obtido neste experimento devido a uma

mistura de ondas deve ser maior quando os polarizadores sdo colocados paralelos do que
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quando sdo colocados perpendiculares. Isto estd de acordo com os resultados obtidos e
mostrados nas figuras 3.7 e 3.8, porém a relagdo 2 a 1 que deveria existir entre suas
intensidades ndo se cumpre, e em ambos casos € maior que uma razao de 3 para 1.

Entdo, tudo parece indicar que o pico obtido na regido da Doppler *’Rb Fg=3 é um sinal
coerente resultado de um processo paramétrico de mistura de quatro ondas. Por esta razao
daqui em adiante quando as caracteristicas que apresentem os sinais obtidos sejam as mesmas
que as anteriores: pico pontudo, de largura de linha estreita, muito intenso em comparacao

com as outras linhas Doppler; diremos que esses sinais tém caracteristicas coerentes.

3.2.3. Dependéncia do sinal com a intensidade do laser de

diodo

Vamos ver a seguir, como o sinal depende da intensidade do laser de diodo.

Para todas as medidas desta se¢do a intensidade do laser de femtosegundos se manteve fixa
em If =(74.4+02)W/cm*® , a temperatura da célula foi mantida fixaem 7=(88%1)'C o

que corresponde a uma densidade de atomos: D, =(2.5+0.1)-10%cm™ .

Nas figuras 3.9 e 3.10 apresentamos os espectros de excitacdo obtidos conforme variamos a
intensidade do laser de diodo, de forma decrescente, de 6.2 W/cm? a 0.6 W/cm?. Todos os
outros parametros foram mantidos fixos.

Em cada grafico, o eixo da esquerda corresponde a intensidade da emissdo azul colinear (linha
azul) em fun¢do da frequéncia do laser diodo. A linha vermelha corresponde a absorcao
saturada capturada em cada uma das medidas e usada como referéncia.

As linhas Doppler mostradas sdo as mesmas que ja foram indicadas: %Rb Fg=3 ¢ YRb
Fg=2 ( da esquerda para direita), devido a que as outras duas ( **Rb Fg=2 e ¥Rb Fg=1I) ndo

apresentaram variagoes significativas durante a realiza¢cdo do experimento.
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Figura 3.9. Intensidade da emissao azul colinear como fun¢ao do laser de dido, para intensidades do

laser de diodo entre 5.6 W/cm? e 12.4 W/cm?. A densidade atdmica foi mantida fixa em

D, =(2.540.1)-10%cm ™, e também foi fixada a intensidade do laser de Ti:safira em

If =(74.4+02)W/cm® .
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laser de diodo entre 1.2 W/cm? e 4.4 W/cm? . A densidade atdmica foi mantida fixa em

D, =(2.5+0.1)-10%cm™, e também foi fixada a intensidade do laser de Ti:safira em

If =74.4+02W/cm® .

Comegamos com uma intensidade do diodo alta e esta foi sendo diminuida com o objetivo de
procurar em qué faixa de intensidades o sinal observado no pico correspondente ao Rb Fg=3

tinha caracteristicas coerentes.

Absorcéao Saturada (unid. arb.)
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Comegando com a figura 3.9, temos que para intensidades muito altas ( 12.4 W/cm?), o sinal é
um sinal bem largo e arredondado, da ordem da largura das Doppler apresentadas na absor¢ao
saturada. Este sinal lembra bastante o sinal de fluorescéncia mostrado na figura 3.5 se nela
olhamos os picos correspondentes ao ¥*Rb Fg=3 ¢ ¥ Rb Fg=2.

Conforme diminui-se a intensidade do laser de diodo (de 9.6 a 5.6 W/cm?), vemos aparecer
uma ponta na linha do 85Rb Fg=3 e o sinal comega a ter uma forma triangular, o qual nao ¢é
caracteristico de um sinal de fluorescéncia, como pode ser comprovado na figura 3.5.
Conforme continuamos abaixando a intensidade do diodo, o sinal observado comega a
diminuir sua largura e ficar menor do que a Doppler, a ponta continua afinando e sendo cada
vez mais clara até chegar numa intensidade de 5.6 W/cm® . A partir desta intensidade
deixamos de ver a ponta.

Também verificamos que a razdo entre as intensidades entre ambas Doppler parece aumentar
conforme diminui-se a intensidade do diodo.

A figura 3.10, ¢ exatamente uma continuacdo da serie de medidas comecadas na fig. 3.9.
Separamos elas em duas figura diferentes devido a que as caracteristicas que apresenta o sinal
em ambas figuras sdo diferentes. Desta forma facilita a analise das medidas.

Na figura 3.10, o sinal ja ndo apresenta a forma triangular, e a ponta desaparece ja em 2.2
W/cm?. Nesta figura os sinais sdo bem menos largos do que as correspondentes Doppler,
sendo isto mais evidente no pico correspondente ao **Rb Fg=3. Também comegam a aparecer
neste pico uma estrutura de picos menores montados sobre o pico mais intenso, os quais
podem ser devido aos modos do laser de Ti:safira, e serdo analisados mais adiante.

Se centramos a atengdo no pico $Rb Fg=3 da fig. 3.10, vemos que conforme se diminui a
intensidade do laser de diodo a intensidade do sinal azul gerado aumenta. O sinal parece ser
maximo para intensidades do laser de diodo entre os (2.4 a 3.2) +/- 0.2 W/cm?, para depois
diminuir novamente. Na regido de intensidades do laser de diodo onde o sinal ¢ maior, ou seja
entre os (2.4 a 3.2) +/- 0.2 W/cm?, o sinal é bem parecido com os sinais observados nas
figuras 3.6; 3.7 ¢ 3.8.

Nesta série de medidas, pode ser visto que no pico correspondente ao ¥Rb Fg=2, ndo ha
mudangas significativas, e por isso centramos a atengdo no pico correspondente ao %Rb
Fg=3.

Observamos também que o sinal gerado parece ser mais intenso quando a frequéncia do laser
de diodo esta do lado negativo com relacdo a transi¢ao ciclica.

Com o objetivo de estudar melhor a dependéncia do sinal com a intensidade do laser de diodo,

fizemos a andlise de dois pardmetros: a largura de linha do pico 3°Rb Fg=3 e o deslocamento
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do pico com respeito a transicao ciclica.

A referéncia usada para a medida da meia altura em cada gréfico foi a base do sinal azul, ou
seja, a regido do sinal fora das Doppler, onde ¢ gerado somente devido ao laser de Ti:safira.
Na figura 3.11 apresentamos as medidas da largura do pico a meia altura (FWHM)

correspondente ao *Rb , no estado fundamental Fg =3, conforme variamos a intensidade

do laser de diodo. Cada um dos pontos mostrados na figura corresponde a largura de cada um

dos graficos mostrados nas figuras 3.9 e 3.10.
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Figura 3.11. Largura de linha da emiss@o azul em fungdo da intensidade do laser de diodo para a linha

do ®Rb, Fg=3.

Observamos que na medida que aumenta a intensidade do laser de diodo aumenta
conjuntamente a largura do pico do sinal estudado, com uma dependéncia que parece ser
linear para intensidades do laser de diodo entre 1.2 a 6.0 W/cm?. Acima de 6 W/cm? a largura
de linha do sinal continua aumentando, mas um pouco mais devagar. A figura indica que para

intensidades muito altas o sinal ndo apresenta uma largura caracteristica de um sinal coerente,
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e que esta largura ¢ sensivel a intensidade do laser de diodo.

Na figura 3.12 se mostra, de forma detalhada, como foi medido o deslocamento do maximo
do sinal azul em relagdo a transigdo ciclica do pico **Rb Fg=3. Observe-se que o sinal azul
estudado ¢ a linha preta do grafico e aparece com o pico invertido ( para abaixo), isto foi com
o objetivo de facilitar a medi¢ao deste parametro.

A transic¢do ciclica ( 5512 Fg=3 — 5P3,» Fe=4) foi escolhida como referéncia devido a que ¢ a
transi¢do mais provavel, ja que as outras transi¢oes ( 3Si2 Fg=3 — 5Ps» Fe=2 e 5S1» Fg=3
— 5P3, Fe=2) contribuem, por bombeio 6tico, a popular o estado fundamental Fg=2. Por

esta razao do pico do sinal azul detectado tende a ficar bem préximo da transigao ciclica [26].

Na figura 3.12, o gréfico da direita ¢ uma ampliacdo da regido verde indicada. As linhas
vermelhas verticais foram tracejadas acima da transicao ciclica e onde se considerou o pico,
isto traz um erro consideravel em algumas medidas onde o pico ndo aparece bem definido. A

distancia entre as linhas vermelhas verticais ¢ o deslocamento que se quer medir.
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Figura 3.12. Método utilizado para o célculo do deslocamento do pico do sinal respeito da transi¢ao

ciclica.

Na figura 3.13, mostramos os deslocamentos obtidos em frequéncia com respeito a transi¢ao
ciclica para as diferentes intensidades do laser de diodo.

Classificamos os resultados de acordo com a forma do sinal em dois regimes. Chamamos de
Regime 1 (vermelho, correspondendo as medidas da figura 3.9) as medidas onde o sinal ¢

mais parecido com um sinal de florescéncia. Chamamos de Regime 2 (verde, correspondendo
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as medidas da figura 3.10) onde os picos tem uma forma mais semelhante com um sinal

coerente.
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dois regimes de acordo com a forma do sinal.

Observamos que a posicao do pico com respeito a transi¢do ciclica, levando em consideragao
o erro das medidas, se mantém em torno dos 100 MHz, exceto para intensidades a partir dos
10 W/em?, onde o pico estd muito afastado da ciclica. Porém no que chamamos de Regime 2,
onde as intensidades do laser sdo menores de 4.4 W/cm?, o valor da posi¢do dos picos comega
a ser diferente, tendendo a ficar mais préximos da transicao ciclica, exceto para intensidades
muito baixas onde comeca afastar-se novamente.

Segundo estas analises feitas variando a intensidade do laser de diodo, os resultados parecem
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indicar que para uma temperatura de 88°C, na faixa de intensidade de 12.4 a 5.6 W/cm? ( fig.
3.9), onde o sinal ¢ largo e tem forma triangular ( também chamado regime 1 na fig. 3.13) o
sinal observado tem uma forte contribui¢do de fluorescéncia. A ponta fina que aparece quando
se diminui a intensidade pode ser um indicio da contribuicdo de sinal coerente. Observando a
fig. 3.11 vemos que, embora a largura de linha cresca com a intensidade do diodo, o
crescimento parece ser mais lento para altas intensidades, indicando um efeito tipo
“saturagdo” da transi¢ao de dois fotons.

Também neste regime 1, onde o sinal parece estar dominado por fluorescéncia, os picos tem a
tendéncia a se afastar mais da transicao ciclica do que no regime 2, assim como indica a fig.
3.13.

Ja no regime 2 ( correspondendo as medidas mostradas na fig. 3.10), o sinal apresenta as
menores larguras de linha segundo se mostra na fig. 3.11. Alids, a figura 3.13 mostra que
nesta faixa de intensidades do laser de diodo, o pico do sinal tende a se aproximar da transi¢ao
ciclica. Estas caracteristicas indicam que provavelmente o processo de mistura de ondas, neste
regime 2, esteja sendo mais importante e por esta razdo, para intensidades do laser de diodo
entre (2.4 a 3.2) +/- 0.2 W/cm? se obtiveram os sinais com maiores caracteristicas coerentes.
Depois destas observagdes, podemos pensar que a geracdo de sinal azul com caracteristicas
coerentes, induzido pela combinagdo de um laser de diodo com um laser de Ti:safira, ¢ bem
sensivel 4 intensidade do laser de diodo. Sendo que para intensidades do laser diodo altas ou
muito baixas, para uma temperatura e intensidade do Ti:safira fixas, as caracteristicas
coerentes do sinal desaparecem.

Para intensidades muito baixas, isto poderia se dever a que ndo se alcangou o limiar para a
geracdo de luz coerente. Isto é, ndo foi possivel excitar a quantidade suficiente de 4&tomos para
conseguir a populacdo necessaria para ocorrer o processo de mistura de ondas.

Para intensidades altas do laser de diodo, um dos possiveis processos que estao ocorrendo foi
mostrado por Marco Polo Moreno, em sua tese de doutorado [33], ele mostrou que pode
acontecer uma diminui¢do da populagdo do nivel 5P3» provocada por um processo de
bombeio optico induzido pela alta intensidade do laser de diodo. A diminuigdo da populagao
do nivel 5Pz, leva a um aumento do decaimento da populacao do nivel 5D via este estado
5Ps3», diminuindo a probabilidade de decair via o nivel 6P e portanto, diminuindo a
intensidade do sinal gerado no azul. Esta explica¢do também estd de acordo com o fato de ao
dobrarmos a intensidade do laser de diodo de 6.0 para 12.4 W/cm? (fig. 3.9) ndo vermos
nenhum aumento na intensidade da emissdo azul e sim um alargamento do sinal.

Agora, vamos analisar com detalhes a estrutura de picos finos que aparecem no sinal para o
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regime 2. Para isso variamos mais lentamente a frequéncia do laser de diodo e tiramos médias
de 10 varreduras utilizando o préprio osciloscopio.

Na figura 3.14, é mostrado um espectro tipico do sinal azul emitido na regido da Doppler °Rb
Fg=3, em funcdo da frequéncia do laser de diodo. A curva vermelha ¢ a absor¢do saturada.

As condigdes experimentais desta medida foram: T=88°C, Ip=2.4 W/cm? e Iy=74.4 W/cm?.
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Figura 3.14. Intensidade do sinal azul em fungdo da frequéncia do laser de diodo, na regido da Doppler
85Rb Fg=3 ( curva azul), para uma média de 10 varreduras na captura no osciloscopio. Absorgao
saturada ( curva vermelha).

Nesta figura fica clara a estrutura de picos dentro do sinal estudado. Uma medida simples da
distancia entre o centro dos picos resultantes de um ajuste considerando a soma de 7
gaussianas ( fig. 3.15) indica uma separacao constante ¢ da ordem de 76 +/- 3 MHz.

Este valor coincide com a taxa de repeti¢ao do laser de femtosegundos usado, indicando que
cada pico deve ter a contribuicdo de um modo especifico do pente de frequéncias. Esta
interpretagdo ¢ reforcada quando comparamos com o sinal de fluorescéncia obtido em

trabalhos anteriores [42], conforme vemos na fig. 3.16.
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Na figura 3.15 pode ser visto também que uma das gaussianas das gaussianas que foram
somadas ficou bem mais largas do que as outras, criando uma base. Esta base pode ser
entendida da mesma forma que como foi explicado para a figura 3.8, ou seja ¢ uma base

devido a contribuicdo de um sinal incoerente.
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Figura 3.15. Medida da distancia entre os picos impressos no sinal gerado. A linha azul maior ¢ o
espectro de excitacdo da emissdo, a linha preta € o resultado da soma das gaussianas presentadas em

diferentes cores.

Grande semelhanca na estrutura de picos pode ser observada na fig. 3.16, esclarecendo que o
sinal de fluorescéncia contém muitos mais modos dentro dele, j4 que ¢ bem mais largo que o

sinal azul colinear obtido por nos.
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Figura 3.16. Sinal de fluorescéncia ( curva azul), absor¢ao saturada ( curva vermelha).

Como elemento esclarecedor vamos dizer que até agora, temos analisado apenas os resultados
correspondentes as variagdes dos pardmetros no pico do *Rb correspondente ao estado

fundamental Fg=3 , dado que ndo foi observada, dentro da nossa incerteza, variacdao

nenhuma no pico correspondente a0 *’Rb do estado fundamental Fg=2.

3.2.4. Variacao do sinal com a densidade atomica

Um outro conjunto de medidas realizadas consistiu em fixar a intensidade do laser de diodo e

variar a temperatura da célula de Rb, ou a densidade atomica da amostra. Neste caso, nds
conseguimos ver mudancas interessantes nos picos, tanto de **Rb no estado fundamental

Fg=3,quantono *Rb no estado fundamental Fg=2.
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Na figura 3.17 apresentamos, em azul, os espectros do sinal azul gerado obtidos conforme se
variou a densidade atdbmica da célula de rubidio, mantendo constante tanto a intensidade do
laser de diodo In= (2.0+/-0.2) W/cm?, quanto a do laser de Ti:safira Ir= (74.4+/-0.2)W/cm?.
Foi feita uma selecao de espectros obtidos durante as medig¢des, pois ndo € possivel apresentar
todos neste trabalho. A curva vermelha ¢ a absor¢do saturada obtida de forma independente e

simultaneamente para cada uma das medidas, e se usa como referéncia.
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Figura 3.17. Espectros de excitagdo (curva azul) obtidos como fung¢do da desintonia do laser de diodo

para diferentes densidades atomicas. Absor¢ao saturada usada como referéncia (em vermelho).
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Na fig. 3.17, vemos que para uma densidade atdmica de 4.9x10'? ¢m tanto o °Rb quanto o
87Rb mostram um sinal de intensidades comparaveis. Na medida que diminuimos a densidade
atdmica, os dois picos diminuem de intensidade, sendo que o pico do ®’Rb parece diminuir
mais rapido, levando a uma diferenca de intensidade entre eles, a0 mesmo tempo que o pico
do 3Rb comeca a ficar mais fino.

Conforme continuamos diminuindo a densidade atomica, ja para 1.8x10'2 ¢cm™

, 0 pico
correspondente ao ¥Rb diminui muito e comega a ficar arredondado. O pico correspondente
ao 3°Rb, torna-se mais fino € bem mais intenso do que o do 8’Rb, até chegar a uma relagdo de
5 para 1, numa densidade de atomos de 1.7x10'? cm™. Para densidades mais baixas o pico
correspondente ao ¥Rb Fg=3 continua diminuindo a intensidade e sua base vai alargando.
Para densidade atdmicas de 1.3x10'? cm™ e 1.1x10'? cm?, o sinal detectado tem uma forma
triangular muito parecida com os espectros mostrados na figura 3.9.

Nesta serie de medidas, a resposta do pico correspondente ao 3’Rb apresenta variagdes
significativas com relagdo as medidas quando variamos a intensidade do laser de diodo.

O conjunto de medidas da fig. 3.17 indica claramente que existe uma densidade atdmica
minima a partir da qual se consegue obter uma emissdo coerente para o ’Rb Fg=2. Esta
densidade critica é em torno de 2.5 a 3 x 10'2 at/cm?, para uma Ip=1 W/cm?.

Como a quantidade de *’Rb ¢é perto de 3 vezes maior que o ’Rb, podemos entender por qué o
sinal é mais facilmente observado para o #’Rb. Pelos resultados da fig. 3.17 podemos estimar
uma densidade critica da ordem de 1.3 a 1.5x10"at/cm? para o *’Rb.

Observe-se que assim como a intensidade do laser de diodo ¢ um parametro critico na
obtencdo de um feixe coerente, a temperatura também o ¢, pois a mudanga de s6 10°C no
sistema fazem uma diferenca enorme, por exemplo na resposta do ¥’Rb.

Observamos que para densidades atdmicas, da ordem de 4.9x10'? cm?, existe a tendéncia de
ambos picos se dividirem em dois, € at¢ o momento ndo fica claro o por qué. Também para
esta densidade atomica a figura mostra picos intensos, mas também alargados, o que pode se
dever a que comece a existir saturacao no sinal devido a alta temperatura da célula.Para
explicar melhor isto vamos a analisar a figura 3.18.

A fig. 3.18 mostra os espectros de absorgdes lineares feitas para diferentes temperaturas da

célula, comecando desde 15°C e chegando até 75°C.
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Figura 3.18. Absor¢do linear detectada para diferentes temperaturas.

Como se observa na figura 3.18 conforme aumenta-se a temperatura, primeiro ocorre um
aumento da absor¢do do feixe por parte dos atomos para depois comecar um processo de
alargamento desta absor¢do, ao ponto de que ambos picos terminam se juntando. O
alargamento observado ¢ consequéncia de que a absor¢cdo no centro da linha ja foi total ( ndo
tem mais luz para ser absorvida), mas em ambos lados da Doppler, nas “asas”, a absorcao
continua crescendo.

A figura 3.18, pode ser descrita também como um exemplo do que acontece na primeira
transicdo 5Si2 — 5P3p, e portanto explica também por que nosso sinal, na fig. 3.17, para a
maior densidade atdmica parece ter deixado de crescer € comegar a alargar.

Como fizemos no estudo da variagdo com a intensidade do laser de diodo, analisamos aqui
como a largura de linha dos picos e o deslocamento dos picos respeito as respetivas transicdes

ciclicas dos dois isétopos do Rb, variam quando a densidade atomica varia.
Na figura 3.19 mostramos a variacdo da largura de linha do sinal correspondente a0 *Rb no

estado fundamental Fg =3, como fun¢do da densidade atomica.
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Figura 3.19. Largura de linha do pico correspondente ao #Rb como fungdo da densidade atémica. Se

apresentam alguns espectros do sinal observado para observar a forma de linha.

Podemos ver que para baixas densidades atdmicas os picos sdo muito largos. Na medida que
vamos aumentando a densidade atomica observamos que para um determinado intervalo,

aproximadamente entre 1.5 ¢ 2.5 x 10" cm?

a largura dos picos diminui rapidamente
alcancando um valor minimo de aproximadamente 160 +/- 30 MHz, e conforme continuamos
aumentando a densidade atdmica a largura comeg¢a a aumentar com um comportamento muito
parecido ao linear.

Na figura 3.20 se observa, o deslocamento do pico correspondente ao isétopo **Rb com

respeito a transi¢do ciclica Fg=3— Fe=4 conforme variamos a densidade atomica. A

medida do deslocamento foi feita exatamente como foi explicado para a figura 3.12.
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Figura 3.20. Deslocamento do pico correspondente ao #Rb respeito da transigdo ciclica como fungio

da densidade atomica.

Analisando esta figura podemos dizer que a posi¢cdo do pico corresponde aproximadamente a
posicao da transicao ciclica para um intervalo de variagdo da densidade atémica de (1.0 a 4.0)
x 10'2 ¢cm™. J4 para valores maiores de 4x10'? cm™ o pico comega a deslocar-se muito para a
esquerda da transigdo ciclica. Isto pode acontecer devido a que, para altas temperaturas, existe
uma forte absorc¢ao do feixe emitido pelo laser de diodo no centro da Doppler, e esta absorc¢ao
faz com que parece que o sinal foi deslocado. Este deslocamento no espectro de excitagdo ja
foi observado em experimentos s6 com laseres de diodo [27].

A seguir analisamos tanto a largura de linha (fig. 3.21) como o deslocamento do pico ( fig.

3.22) correspondente ao 3’Rb, como fungdo da densidade atdmica.
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Figura 3.21. Largura de linha do pico correspondente ao 8’Rb como fungdo da densidade atémica. Se

apresentam alguns espectros do sinal observado para observar a forma de linha.

O comportamento da largura do sinal do %’Rb respeito a densidade atdbmica, é um pouco
diferente ao do **Rb. Observamos que para densidades atomicas entre 1 ¢ 1.5x10'> ¢cm™ a
largura da linha aumenta, mas se continuamos aumentando a densidade atomica, a largura de
linha comega a diminuir até atingir um valor minimo. A partir de aproximadamente 3.2x10'?
cm™ , até o valor de densidade atomica que foi medido, se observa um comportamento
aproximadamente constante.

O comportamento do deslocamento do pico do #’Rb com a densidade atomica ( fig. 3.22) é
muito semelhante ao observado para o #'Rb, isto €, tem sua posi¢do praticamente constante,
afastada aproximadamente de 80 MHz da transi¢do ciclica, se afastando mais s6 para altas
densidades. Para esta linha, devido a que a forma do sinal ndo permite definir bem qual ¢ a
posicdo do centro do pico, temos uma barra de erro maior. Nestes casos, escolhemos o valor

maximo do pico.
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Figura 3.22. Deslocamento do pico correspondente ao ¥’Rb respeito da transigdo ciclica como fungio da

densidade atdmica.

Como foi mostrado, existem claras diferengas entre os picos do ®'Rb € 0 ¥’Rb.
Interpretamos as diferencas apresentadas pelos dois isotopos *Rb ¢ o ¥Rb como sendo
devidas, principalmente, a probabilidade de excitagdo das transigdes envolvidas no processo

de mistura de quatro ondas.
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Conclusoes

Nesta dissertagdo, estudamos a emissdo de luz azul colinear gerada pela combinacdo de um

laser de diodo e um laser de Ti:safira, na configuragdo co-propagante, num vapor de Rb.

- Estudamos o espectro de excitagdo da emissao azul colinear como fung¢do da intensidade do
laser de diodo, obtendo resultados que indicam a presenca de um sinal coerente na linha do
8Rb Fg=3 em um intervalo de intensidades entre 1.6 e 3.2 W/cm? para uma temperatura da
amostra de 87°C.

- Para intensidades do laser de diodo menores que 1.6 W/cm?, o sinal coerente nio é
observado, provavelmente por ndo ter-se atingido o limiar de populagdo no nivel 5D.

- Para intensidades do laser de diodo maiores que 3.2 W/cm?, o sinal coerente tende a
desaparecer. Um dos processos que poderiam explicar este efeito, ¢ um processo de bombeio
optico da transicdo 5512 — 5P3» provocado pelo proprio laser de diodo, levando a uma
inversdo de populacdo entre os niveis 5D-5P3p. Isto faz mais provavel o decaimento por este
caminho, diminuindo a popula¢ao do nivel 5D.

- A andlise das componentes da polarizacdo mostraram que a geracao da emissao azul colinear
¢ polarizada indicando que este sinal ¢ devido a um processo de mistura de quatro ondas.

- Podemos observar uma estrutura de picos devido a contribui¢do de cada modo do pente
frequéncias quando se varre mais lentamente o laser de diodo e se faz uma média de 10
varreduras.

- O espectro de excitagdo da emissdo azul colinear foi estudado como fun¢do da densidade
atdbmica, indicando a presenga de um sinal coerente na linha do 8Rb Fg=3 para um range de
densidades atomicas entre (1.7 - 2.9) x 10'> cm™ para uma intensidade do laser de diodo de
2.0 W/em?,

- Na regido da linha do 3’Rb Fg=2, comega a aparecer um sinal coerente a partir de uma
densidade atomica de 3 x 10'? cm™. A diferenga nas respostas entre os dois is6topos se explica
como devido a abundancia de cada um dos is6topos na célula ( aproximadamente 3 vezes
mais de ®Rb do que *’Rb).

- Assim como a intensidade do laser de diodo, a densidade atdmica mostrou ser um parametro

critico para a geracao coerente da emissdo azul colinear.
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APENDICE A.

Programa para a solucao das equagdes de Bloch na interagao de um trem de
pulsos com um sistema de dois niveis. Feito em MatLab.

- Funcao Mae:

function CTDLP

clear all

clc

global ty

%Y=zeros(,3)

%options = odeset('RelTol',1e-4,'AbsTol',[ 1e-4 1e-4 1e-5]);

t1=0.00000000000001;

t2=0.0000000001;

n=100;

hold on

fori=1:n
p=round(i/2)/(i/2);

if p~=1

if i==1
t=1%t1;
[T,Y] = ode45(@rigid,[0 t1],[0 0]);

else

t=t+t1;

clear Y1

Y1=Y(length(Y(:,2)),2);

clearY;

[T,Y] = ode45(@rigid,[t-t1 t],[Y1 0]);
end

else

t=t+t2;

clear Y1 Y2

Y1=Y(length(Y(:,2)),2); %Y (length(Y(:,i-1)),i-1);

Y2=Y(length(Y),2);

clear Y

[T,Y] = ode45(@rigid1,[t-t2 t[,[Y1 Y2]); %corregir O por Y (length(Y),2) pues Y
tiene doss columnas: populacion y coherencia

%Ya=abs(Y);

Y=abs(Y);

%Yi=imag(Y);
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%ot
end
Ya(:,i).de=Y(:,2);
plot(T,Ya(i).dc,-")

end

- Fungao 1:

function dy = rigid(t,y)

dy = zeros(3,1); % a column vector
Y%wm=2*pi*(f0+m*fr);

delta=0*pi; %10E8

gamma22=2*pi*5000000; % MHz

R0=0.01*gamma?22; % en MHz

gammal2=gamma22/2;

%Tp=100 % em fento segundos Largura temporal dos pulsos

dy(1) = gamma22*y(2)+1i*R0*y(3)-1i*R0*conj(y(3));
%(li*delta-gammal2)*y(1)+2*11*y(2)*R0-11*RO;

dy(2) = -gamma22*y(2)+1i*R0*y(3)-11*R0*conj(y(3));
dy(3) = -(zammal2)*y(3)+w0*y(3)-R0O*(y(2)-y(1));
%dy(1) = (li*delta-gammal2)*y(1)+2*1i*y(2)*R0-1i*RO;
%dy(2) = -gamma22*y(2)+11*R0*y(1)-11*R0*conj(y(1));
%dy(3) = (-1i*delta-gammal2)*y(1)-2*1i*y(2)*R0-1i*RO0;

Y%dy(1) = y(1)*y(2) * y(3);
%dy(2) = -y(1) * y(3);
%dy(3) =-0.51 * y(1) * y(2);
end

- Fungao 2:

function dy =rigid1(t,y)

dy = zeros(2,1); % a column vector
Y%wm=2*pi*(f0+m*fr);

delta=0*pi; %10E8

gamma22=2*pi*5000000; % MHz

R0=0*0.0001*gamma22; % en MHz

gammal2=gamma22/2;

%Tp=100 % em fento segundos Largura temporal dos pulsos

dy(1) = (1i*delta-gammal2)*y(1)+2*1i*y(2)*R0-1i*RO;
dy(2) = -gamma22*y(2)+1i*R0*y(1)-1i*R0*conj(y(1));
%dy(3) = (-1i*delta-gammal2)*y(1)-2*1i*y(2)*R0-1i*RO0;
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%dy(1) = y(1)*y(2) * y(3);
%dy(2) = -y(1) * y(3);
%dy(3) =-0.51 * y(1) * y(2);
end
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