DISSERTACAO DE MESTRADO

MISTURA DE QUATRO ONDAS EM SISTEMAS ATOMICOS
COM LUZ INCOERENTE

José Ferraz de Moura Nunes Filho

UNIVERSIDADE FEDERAL DE PERNAMBUCO
CENTRO DE CIENCIAS EXATAS E DA NATUREZA
DEPARTAMENTO DE FiSICA

Recife, julho de 2003



Universidade Federal de Pernambuco

Departamento de Fisica - CCEN
Programa de Pds-Graduacdo em Fisica
Cidade Universitania - 50670-901 Recife PE Brasil

Fone (++55 81) 3271-8449 / 8450 - Fax (++ 55 81) 32710350
ttp:iwww.df ufpe.beipg e-mail: posgrad@df.ufpe.br

Parecer da Banca Examinadora de Defesa de Dissertaciao de Mestrado

José Ferraz de Moura Nunes Filho

MISTURA DE QUATRO ONDAS EM SISTEMAS ATOMICOS COM LUZ
INCOERENTE

A Banca Examinadora composta pelos Professores Sandra Sampaio Vianna (Presidente e
Orientadora), Lucio Hora Acioli, Cid Bartolomeu de Araujo, todos da Universidade Federal
de Pernambuco e Flavio Caldas da Cruz da Universidade Estadual de Campinas consideram
o candidato:

( ) Aprovado com Distingio ( X Aprovado ( ) Reprovado
Secretaria do Programa de Pés-Graduagdio em Fisica do Departamento de Fisica do Centro

de Ciéncias Exatas e da Natureza da Universidade Federal de Pernambuco aos oito dias do
més de julho de 2003.

5@&:‘& S.Ul'ﬂu'-mz \._ﬁuaJPLG‘LA.‘ﬁA’U@Q'

Profa. Sandra Sampaio Vianna Prof. Lucio Hora Acioli
. Pﬁs\{dFrﬁe\A\ Membro
:@ ’ﬁllt@kg/ flav,  Gode & S
Prof. Cid Bartblomeu de Araujo Prof. Flavio Caldas da Cruz

Membro Membro



Esta dissertacdo ¢ dedicada a minha irma Sarah,
a meu irmdo Marcelo, aos meus sobrinhos Rafael

e Shevah e em especial a minha mae Maria.



Agradecimentos

A professora Sandra Sampaio Vianna pelos anos de orientagdo. Sua disciplina e
organizacdo foram fundamentais na minha formagao cientifica e principalmente pelas conversas
sobre o que se deseja como fisico.

Ao professor Lucio Hora Acioli, pela co-orientacdo ativa e inlimeras sugestoes.
Principalmente pelas interpretacdes fisicas de varios resultados e pelos ensinamentos relativos a
manipulagdo de softwares matematicos.

Ao amigo Daniel Felinto, cuja participagdo ao longo de todo este trabalho teve
valor inestimavel. Nao sdo s6 minhas as palavras quando digo que vocé ¢ um exemplo a ser
seguido tanto quanto fisico quanto como pessoa.

Aos funcionarios do Departamento de Fisica, em particular as secretarias Paula,
Linet e Ana. A seu Ivo do setor de copias, a seu Humberto do almoxarifado, a Ana e Joana da
biblioteca ¢ a todos que nao foram citados, mas que de alguma forma ajudaram na realizagdo
deste trabalho.

Aos amigos Fernando Parisio, Marina Leite, Ana Maia e Henrique Gomes que
apesar de distantes se fazem presentes nas memorias dos bons momentos compartilhados.

Aos amigos de luta da graduacdo e que agora no mestrado se mostraram mais
presentes do que nunca, Wilton Aratjo, Ailton Fernandes, Paulo Henrique, Eric Josef, Laércio
Dias e Antonio Rodrigues. Obrigado ao amigo Pedro Hugo pelas discussodes sobre filosofia que
ajudam a quebrar um pouco a invariabilidade do cotidiano no df. A Jonas Gomes, pelo exemplo
de ética e honestidade tdo raras nos dias de hoje.

Aos amigos Marco César, Ivan Leite, Clessio Ledo e Elisa Leite pelas inumeras
historias vividas durante o periodo deste trabalho.

Aos amigos de infancia Eduardo Ferraz, Rodrigo Lara, Saulo Jansen e Viviane
Cirilo, pelos anos de convivéncia e pelos inimeros ensinamentos através de exemplos praticos
sobre o que deve e principalmente o que ndo deve ser feito em certas circunstancias. A Roberta

Jansen pelo apoio durante os anos de formagao da “base”.



A Frederico Borges e Tarcisio Falcdo pelo companheirismo, apoio nas horas
dificeis e principalmente pelas discussdes sobre a perversidade daquilo que move o mundo.

Gostaria de agradecer aos amigos Marco César, Ivan Leite, Tarcisio Falcao, Luis
Maia e André Brandao pelo ano de 2001, sem sombra de duvidas um ano a ser lembrado. Em
particular, a Carolina Pedrosa por ter colaborado de forma definitiva para tornar 2001 um ano
singular.

Finalmente, 8 CAPES e ao PRONEX, que suportaram a manutencdo de nossas

pesquisas.



Resumo

Neste trabalho investigamos a resposta do processo de Mistura de Quatro Ondas
(MQO), resolvida no tempo, para um sistema atdmico, devido a excitagdo por dois foétons,
provenientes de pares de pulsos de um laser incoerente.

O sistema atomico, descrito por quatro niveis de energia, interage com feixes de
freqliéncias centrais ®;, m; € 3. O sinal gerado esta associado a processos tais que Msinag = ®; +
®; — m3, quando os feixes de freqiiéncias m; e m,, responsaveis pela transicdo de dois fotons,
apresentam um tempo de coeréncia (da ordem de alguns picossegundos) menor que a duragao
temporal do pulso.

A resposta do sistema ¢ calculada usando o formalismo da matriz densidade, na
aproximagao de onda girante e no regime perturbativo. Para a obtencdo da intensidade do sinal
gerado sdo realizadas médias estatisticas sobre os campos incoerentes e sua visualizagdo ¢ feita
através de simula¢des numéricas. O sinal de MQO, em fun¢do do atraso temporal entre os pares
de pulsos, apresenta efeitos de interferéncia associados ao sistema atomico. Para atrasos menores
que o tempo de coeréncia, podemos observar oscilagdes cujo periodo ¢ determinado pela
freqliéncia central do laser, m;. Para atrasos maiores que o tempo de coeréncia, obtemos
oscilagdes associadas a transi¢do de dois fotons, similares as franjas de Ramsey, mas no dominio
temporal. Em ambos os casos a interferéncia ¢ determinada pela fase relativa entre os diferentes
caminhos quanticos induzidos pelos pares de pulsos. Também ¢ possivel observar um batimento
associado a diferenga de freqiiéncia entre os diversos niveis excitados no processo de MQO.

Em particular, simulamos o comportamento de um sistema fisico real, o &tomo de
rubidio. Neste caso, os estados envolvidos na transi¢do por dois fétons correspondem aos niveis
de Rydberg /6d e 18s. A dependéncia do sinal gerado com os vetores de polarizagdo dos campos
incidentes mostra que os diferentes efeitos de interferéncia podem ser visualizados

separadamente através da selecdo dos caminhos que contribuem para o sinal.



Abstract

In this work we investigate the response of an atomic system to time-resolved Four
Wave Mixing (FWM) process, including a two photon resonance that exploited by pairs of pulses
from an incoherent laser.

The atomic system, described by four energy levels, interacts with beams of central
frequency m;, m, € ®3. The generated signal is associated to process such that ggnat = 1+ @2 —
3, when the beams of frequency ®; e m,, which are responsible for the two photon transition,
presents a coherence time (of order of picoseconds) smaller than the temporal duration of the
pulse.

The system response is calculated using the density matrix formalism, in the
rotating wave approximation and in the perturbative regime. In order to calculate the generated
signal, statistical averages over the incoherent fields are realized and numerical simulations allow
visualizing the obtained results. The FWM signal, as a function of the temporal delay between the
pairs of pulses, present interference effects associated with the atomic system. For delays smaller
than the coherence time, we observe oscillations with period determined by the laser central
frequency, m;. For delays larger than the coherence time, we obtain oscillations associated with
the two photon transition, similar to the Ramsey fringes, but in the time domain. In both cases the
interference is determined by the relative phase between the different quantum pathways induced
by the pair of pulses. Is also possible to observe a beat note associated to the frequency difference
between the several excited levels in the FWM process.

In particular, we have simulated the behavior of a real physical system, the
rubidium atom. In this case, the involved states in the two photon transition correspond to the
Rydberg levels 16d e 18s. The signal dependency with polarization vectors of the incident fields

can be visualized separately with the selection of the path which contributes to the signal.
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Capitulo 1 Historico

1.1 - Historico

Em 1859, o fisico alemdo Gustav Robert Kirchhoff e seu colaborador, o
quimico Robert Wilhelm Bunsen, deram inicio a um cuidadoso estudo dos espectros
produzidos por diversos vapores quando aquecidos a uma chama proveniente de um bico de
Bunsen. Os vapores aquecidos produziam um espectro de emissdo, com raias brilhantes
contra um fundo escuro. E mais ainda, a natureza dessas raias com brilho dependia dos
elementos presentes no vapor. Cada elemento dava origem a um padrdo proprio de raias
brilhantes e a mesma raia na mesma posi¢ao nunca foi produzida por elementos diversos. O
espectro de emissdo servia como uma espécie de impressao digital dos elementos presentes
no vapor incandescente e, assim, Kirchhoff ¢ Bunsen criaram a técnica da espectroscopia.
No ano seguinte, no decorrer dos seus estudos sobre os espectros produzidos por varios
minerais, Kirchhoff e Bunsen se defrontaram com raias que ndo eram produzidas por
qualquer elemento conhecido. Suspeitaram tratar-se de novos elementos, até entdo nao
descobertos e puderam comprovar rapidamente o fato pela analise quimica. Os novos
elementos foram denominados cesium e rubidium, que em latim significam céu azul e
vermelho, respectivamente. O césio e o rubidio foram os primeiros elementos a serem
descobertos espectroscopicamente, mas nao foram de modo algum os tltimos [01].

Desde o surgimento da espectroscopia essa técnica tem sido usada como uma
ferramenta poderosa no nosso entendimento da natureza. Sua importancia pode ser avaliada
se levarmos em conta o numero de prémios Nobel que foram conferidos para trabalhos que
contribuiram para o crescimento da técnica ou a utilizaram em desenvolvimento ou
descobertas. A tabela 1.1 mostra alguns prémios Nobel conferidos para trabalhos
relacionados com a espectroscopia.

Nesta dissertagdo iremos estudar fendmenos Opticos nao lineares em sistemas
atomicos utilizando técnicas espectroscopicas. O desenvolvimento da doptica ndo linear foi

motivado pela construgdo do laser, no inicio dos anos 60 por Maiman. A observagao de um
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processo de geracao de segundo harmonico, feita por Franken em 1961 [02], foi o trabalho
pioneiro nessa area. Tal efeito foi observado a partir da conversdo de luz visivel em
radiagdo ultravioleta e a partir dai, varios outros efeitos ndo lineares foram observados,
como a geracdo de soma e diferenga de freqiiéncias, amplificacdo paramétrica, retificagdo

da luz, entre outros.

Pesquisador (ano) Contribuicdo

H. A. Lorentz e P. Zeeman (1902) Descoberta da separacgdo das linhas espectrais num

campo magnético.

A. A. Michelson (1907) Invengdo do interferdmetro, dispositivo de grande

valor na instrumentagdo espectroscopica

J. Stark (1919) Descoberta da separagdo das linhas espectrais num

campo elétrico.

C. V. Raman (1930) O primeiro a demonstrar o deslocamento de linhas
espectrais devido ao espalhamento inelastico da luz

(efeito Raman).

N. G. Basov, A. M. Prokhorov e C. H. Townes Desenvolvimento do maser, uma fonte de
(1964) microondas coerente, a qual levou ao

desenvolvimento do laser.

R. S. Mulliken (1966) e G. Herzberg (1971) Pelas suas contribuigdes a espectroscopia molecular.
A. Kastler (1966) Pelo desenvolvimento do bombeamento optico de
atomos.
A. L. Schawlow (1981) Por trabalhos no campo de espectroscopia laser.
N. Bloembergen (1981) Por suas contribuigdes a dptica ndo linear.
H. G. Dehmelt ¢ W. Paul (1989) Pela invengdo da armadilha de ions, uma importante

ferramenta na pesquisa espectroscopica.

A. Zewail (1999) Por estudos de transi¢des de estados de reagdes

quimicas utilizando espectroscopia de fentosegundo.

Tabela 1.1: Histérico de alguns prémios Nobel conferidos por trabalhos relacionados com espectroscopia

optica.
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Os tratamentos tedricos dos efeitos ndo lineares surgiram apds as primeiras
observagdes experimentais. Em 1962, Armstrong e colaboradores [03] discutiram as
interagdes de ondas eletromagnéticas num dielétrico ndo linear. Em 1964, Bloembergen ¢
Shen [04] introduziram o formalismo da matriz densidade, com efeitos de saturacdo e
tratamento perturbativo, resultando num melhor entendimento dos processos nao lineares.

Em um meio isotropico, como um vapor atdmico, o processo nao linear de
Mistura de Quatro Ondas (MQO) ¢ o mais intenso. Este processo ¢ um exemplo de geracao
de soma e diferenca de freqiiéncias, o qual ocorre a partir da interagio de um meio nao
linear com trés ondas eletromagnéticas, sendo gerada uma quarta onda, com uma
freqiiéncia que ¢ uma combinacdo linear das freqiiéncias das ondas incidentes. Neste
trabalho vamos analisar a resposta de um sistema atomico a excitacdo por dois fotons,
provenientes de pares de pulsos de um laser incoerente, para o processo de MQO. O
sistema atomico, descrito por quatro niveis de energia, interage com feixes de freqiiéncias
centrais mjc, My € M3c, sendo ;. = Wy, pois os feixes correspondentes a essas freqiiéncias
sao provenientes do mesmo laser. O sinal gerado estd associado a processos tais que Mgina =
®ic T 0y — w3.. Os feixes de freqiiéncias ®i. € my. t€m um tempo de coeréncia T, (da
ordem de alguns picossegundos) que ¢ menor do que a duragdo temporal do pulso T, e sdo
responsaveis pela transicao de dois fotons no processo estudado. Pares de pulsos do laser
incoerente, com atraso temporal variavel, interagem com o sistema atomico. A resposta do
sistema ¢ calculada usando o formalismo da matriz densidade, na aproximacdao de onda
girante e no regime perturbativo. Para a obten¢do da intensidade do sinal gerado sdo
realizadas médias estatisticas sobre os campos incoerentes. A intensidade do sinal de MQO,
em funcdo do atraso temporal entre os pares de pulsos, apresenta efeitos de interferéncia
para o sistema de quatro niveis atdmicos. Para atrasos menores que o tempo de coeréncia
T., podemos observar oscilagdes cujo periodo ¢ determinado pela freqiiéncia central do
laser, m;.. Para atrasos maiores que o tempo de coeréncia T., obtemos oscila¢des associadas

a transi¢do de dois fotons, similares as franjas de Ramsey, mas no dominio temporal. Em
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ambos o0s casos a interferéncia € determinada pela fase relativa entre os diferentes caminhos
quanticos induzidos pelos pares de pulsos.

Um dos trabalhos pioneiros sobre a interferéncia devida a diferentes caminhos
quanticos induzidos em um sistema por feixes de lasers foi realizado por Bloembergen [05],
em 1965. Nesse trabalho, um meio Raman interage com um laser monocromatico, de
freqliéncia ®;, sendo gerados dois campos com duas freqiiéncias distintas: m; = ®; — ir €

o3 = o] + i, onde i € a freqiiéncia de transi¢do entre os niveis i e f, conforme pode ser

visto na figura 1.1. Neste caso o nivel final | f > pode ser acessado através de dois caminhos

opticos distintos, sendo um caminho devido ao laser e ao campo de freqiiéncia ®,, enquanto
o outro caminho ¢ devido ao laser e ao campo de freqii€ncia m;. Os efeitos verificados para
esse tipo de sistema sdo uma acentuada reducdo do ganho optico para os campos gerados,
devido a uma interferéncia destrutiva que ocorre entre os dois caminhos quanticos

acessiveis ao sistema.

A

3 [Q)]

A

Figura 1.1: Niveis de energia utilizados para exemplificar o efeito de interferéncia entre caminhos dpticos

distintos.
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Mais recentemente o estudo da interferéncia entre diferentes caminhos
quanticos que competem entre si tornou-se uma area de pesquisa bastante ativa. Em 1982,
Jackson e colaboradores [06] obtiveram cancelamento da ionizagdo multifotonica, através
de efeitos de interferéncia entre um processo de trés fotons de um laser e o seu terceiro
harménico, que levam a um estado comum do xendnio.

Efeitos de interferéncia em sistemas atobmicos com muitos niveis energéticos
tém permitido a observacdao de varios fendmenos interessantes, tais como: transparéncia
induzida por laser [07 — 08], laser sem inversdo de populagdao [09], aumento do indice de
refragdo atomico [10]. Além disso, efeitos de interferéncia tém sido usados para o controle
coerente de reagdes quimicas [11]. Em fisica da matéria condensada interferéncias entre
processos de absorcdo de um e dois fotons podem ser usados para gerar correntes de
elétrons com spins polarizados [12 — 13].

Em nosso estudo estaremos sempre tratando com pares de pulsos de um laser
de banda larga, portanto serd necessario empregar técnicas espectroscopicas que utilizam
luz incoerente. A motivacao para o desenvolvimento de técnicas espectroscopicas com este
tipo de radiagdo foi devido a trés fatores principais: a época em que foi concebida, lasers
gerando pulsos de até 30 fs, i. e., pulsos ultracurtos, ja eram disponiveis, mas eram caros €
complexos. Além disto, o comprimento de onda central de emissdo desses lasers era restrito
a regido do espectro entre 615 e 625 nm, devido a limitagdo imposta pela combinacdo
adequada do meio de ganho com o absorvedor saturavel. Isto limitava muito o intervalo de
comprimentos de onda no qual o material podia ser estudado. Devido ao surgimento dos
osciladores paramétricos opticos estas dificuldades foram removidas. Porém ainda existe
um obstaculo intrinseco aos pulsos ultracurtos, devido ao alargamento temporal causado
pela dispersdo do pulso em componentes Opticos e/ou na amostra, o que diminui a
resolucdo temporal do sistema.

Um exemplo de uma técnica espectroscopica que utiliza pulsos ultracurtos foi
desenvolvida por Zewail. Esta técnica se chama espectroscopia de estados transitorios no

dominio de femtossegundos e consiste em monitorar o estado criado por um pulso ultra
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curto no estagio inicial de fotodissociagdo de uma molécula. Isto ¢ feito medindo a
fluorescéncia induzida em um dos atomos da molécula, apos a excitagdo por um pulso de
prova temporalmente atrasado, para diferentes comprimentos de onda. Esta técnica tem
sido utilizada na investigacdo de varias moléculas (ver referéncias [14 — 17]) e tem
possibilitado um melhor entendimento da dindmica de femtossegundo de algumas reacdes
elementares.

O trabalho pioneiro fazendo uso de luz incoerente para a espectroscopia
resolvida no tempo, que até entdo era feita utilizando-se pulsos ultracurtos, cuja duracao
tinha que ser menor do que os tempos de relaxacdo investigados para que estes pudessem
ser medidos, foi o de Vasil’eva e colaboradores [18]. Eles propuseram o uso da técnica de
auto difragdo com luz incoerente, apds perceberem que se os feixes incidentes na amostra
ndo forem coerentes, o padrdo de interferéncia na regido de interacdo nao € estacionario,
isto €, as posi¢des dos maximos e dos minimos variam com o tempo, porém o periodo do
padrdo permanece constante. Se o tempo de relaxacdo da amostra for pequeno em
comparacao com o tempo que caracteriza o padrao interferométrico ndo estacionario, entao
a intensidade da luz difratada ¢ grande. Entretanto se o tempo de relaxagdao da amostra for
grande, a intensidade da luz difratada ird decair com o tempo e isto pode entdo servir como
uma medida do tempo de relaxagao.

Asaka ¢ colaboradores [19] estudaram o fendmeno do eco de fotons
acumulado usando luz coerente e incoerente. Neste ultimo caso, mostraram que a resolugado
temporal ¢ determinada pelo tempo de coeréncia, t. do campo de excitacdo e ndo pela
duracdo do pulso, t,. Teoricamente previram, para o caso em que o tempo de coeréncia €
muito menor do que o tempo de relaxacao da polarizagdo induzida, um sinal da forma I(7)
o exp(-4t/T,), onde t € o atraso relativo entre dois feixes gémeos em um esquema de auto
difragdao e T, ¢ o tempo de defasamento Optico. Por outro lado Beach e Hartmann [20]
usaram fontes de luz térmica (incoerente) para demonstrar o eco de fotons num regime em
que nao ha superposi¢do temporal entre as intensidades dos lasers incidentes em uma

amostra de vapor de sodio.
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O estabelecimento das bases teoricas da espectroscopia transiente em
processos de mistura degenerada de quatro ondas ressonante, no limite perturbativo, para
um sistema de dois niveis, ocorreu em 1984 com o trabalho de Morita e Yajima [21]. Um
dos aspectos mais interessantes desse trabalho foi a observagdo de que a luz incoerente
comporta-se como um Unico pulso de duragdo t. numa medida de auto-correlacdo. Isto gera
a expectativa de que a radiagdo incoerente desempenhe o mesmo papel de um pulso
ultracurto em espectroscopias nao lineares usando técnicas de correlagdo. Baseados nesse
fato sugeriram a interpretacdo da luz incoerente como uma série de pulsos ultracurtos
aleatorios, de forma que o processo de mistura de quatro ondas pode ser entendido como
um conjunto de numerosos processos de mistura de quatro ondas causados por
combinagdes de trés pulsos.

Morita e colaboradores analisaram o fendmeno de propagacao coerente de luz
incoerente ¢ de baixa intensidade através de um meio ressonante [22]. Neste trabalho foi
demonstrado que o pico de coeréncia da correlagdo cruzada entre a luz que se propaga no
meio ¢ a inicial, através da geragdo de segundo harmdnico, reproduz a mesma oscilagdo
especifica que o comportamento, em tempo real, de um pulso curto e coerente que se
propaga através do mesmo meio.

A utilizagdo de luz incoerente tem permitido a observacdo de varios
fendmenos interessantes do ponto de vista da optica ndo linear, como por exemplo: estudos
de tempo de defasamento em vapores atomicos [23], interferéncia transiente utilizando
mistura de quatro ondas com luz incoerente [24], mistura de quatro ondas com defasamento
temporal utilizando luz incoerente intensa [25], entre outros.

Uma nova técnica de bombeamento e prova foi proposta em 1986 por Tomita
e colaboradores [26]. Esta consiste no uso de pulsos incoerentes, ao invés de pulsos
limitados por transformada de Fourier, utilizados na antiga técnica de bombeamento e
prova. Com esta técnica, Tomita mostrou que fazendo uso da correlagdo da intensidade da

luz temporalmente incoerente, ¢ possivel medir o tempo de relaxacao longitudinal de um
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estado atomico, com a resolucdo temporal sendo dada pelo tempo caracteristico da
correlacdo da intensidade dos campos de excitagdao independentemente da largura do pulso.

Estes trabalhos nos mostram que as técnicas que fazem uso de luz incoerente
se revelaram bastantes uteis no estudo da dptica ndo linear, uma vez que a construgdo e a
operagao de lasers de nanossegundos sdo mais simples do que o uso de fontes de pulsos
ultracurtos. Além dessa facilidade os resultados obtidos, através de técnicas que utilizam
luz incoerente, se mostraram tao significativos quanto os obtidos com pulsos ultracurtos.
Exemplos da utilizagdo de técnicas envolvendo luz incoerente na investiga¢do da dindmica
de diversos sistemas podem ser encontrados na literatura. Podemos citar como exemplo o
estudo realizado por Acioli e colaboradores [27] no qual foi analisada a ndo linearidade nao
ressonante em vidros dopados com semicondutores através da técnica de auto difragdo com
luz incoerente. Em um outro trabalho Kozich e colaboradores utilizam a técnica de MQO
interferométrica com luz incoerente para o estudo da relaxacdo de populagdes de niveis
atomicos [28].

As facilidades oferecidas pelas técnicas de luz incoerente geram ao mesmo
tempo algumas dificuldades. Em alguns casos, devido ao aparecimento do pico de
coeréncia e¢/ou de uma componente de fundo constante no sinal, o que se deseja medir fica
encoberto por estes artefatos. Para a obtengdo de uma boa relagdo sinal/ruido € necessario
ajustar a largura espectral do laser. Além disso, como as técnicas espectroscopicas com luz
incoerente empregam lasers de pulsos com duragdo da ordem de nanossegundos, a energia
dos feixes ¢ necessariamente maior do que a dos feixes de pulsos ultracurtos, mas com a
mesma poténcia de pico. Os efeitos térmicos em experimentos com luz incoerente podem
ter maior influéncia, portanto, do que em experimentos com pulsos ultracurtos.

Um exemplo de uma técnica que foi desenvolvida com pulsos ultracurtos,
mas que também pode ser executada utilizando-se luz incoerente ¢ o controle temporal
coerente. Nesta técnica, uma seqiiéncia de dois pulsos temporalmente atrasados ¢ usada
para excitar dois caminhos quanticos distintos. A fase da interferéncia ¢ relacionada ao

atraso temporal entre os dois pulsos. Ao variarmos este atraso relativo entre os pulsos
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obtemos padrdes interferométricos que variam com uma freqliéncia muito alta. Estes
padrdes correspondem as franjas de Ramsey, modulados por uma envoltoria lenta devida a
interferéncia entre os possiveis caminhos quanticos acessiveis ao sistema. Tal fendmeno foi
estudado por Blanchet e colaboradores [29], em um sistema onde eram utilizados pulsos
ultracurtos para excitar os diferentes caminhos quanticos. O meio utilizado foi o césio e
foram explorados os estados 6s-7d, excitados por uma transi¢ao de dois fotons.

Em um outro trabalho Meshulach e Silberberg mostraram que o controle
temporal coerente, pode ser utilizado para amplificar ou cancelar a probabilidade de
transi¢cdo, por absorcdo de fotons, entre niveis atomicos [30]. O principio utilizado nesse
estudo consiste no fato de que a interferéncia entre o sistema atdmico e o feixe incidente
depende da distribuicao espectral da fase do feixe. Ao controlarmos a distribui¢ao de fase,
portanto, podemos controlar o resultado da interagdo entre o sistema atomico ¢ o feixe
incidente.

Recentemente Silberberg e colaboradores mostraram que, moldando a fase de
um pulso ultracurto de 100 fs de duragdo, pode-se obter um sinal de largura de linha
estreita, a partir de uma espectroscopia Raman anti-Stokes coerente (CARS) [31]. A
resolucdo espectral obtida dessa forma ¢ maior em uma ordem de magnitude que a
conseguida através do sinal CARS de um pulso limitado por transformada de Fourier.

Neste trabalho vamos estudar um processo de MQO, resolvida no tempo,
utilizando luz incoerente. Vamos observar a intensidade do sinal de MQO em fung¢ao do
atraso relativo entre os campos incoerentes que incidem sobre o sistema. Além disso,
vamos estudar a dependéncia do sinal gerado com os vetores de polarizacdo dos campos
incidentes. Ao variarmos as polarizagdes desses campos podemos selecionar os diferentes
caminhos que contribuem para o sinal, permitindo distinguir as diferentes interferéncias que
ocorrem no sistema. Os calculos e resultados analiticos estdo descritos no capitulo 2. No
capitulo 3 apresentamos os resultados de calculos numéricos envolvendo o sistema em
estudo. No capitulo 4 apresentamos as conclusdes do trabalho apresentado e perspectivas

de futuros estudos relacionados com o tema apresentado nessa dissertagao.
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Finalmente, nos apéndices detalhamos algumas passagens que ndo foram feitas no corpo da
dissertacdo com o intuito de tornar a leitura mais compreensivel, também sdo apresentados

alguns topicos relacionados com o tema em estudo.

1.2 — Médias estatisticas com luz incoerente

O objetivo do estudo dessa dissertagdo ¢ determinar os fenomenos que
ocorrem quando dois pulsos de luz, provenientes da mesma fonte (um laser de corante),
interagem com um sistema atdmico, em fun¢do do atraso temporal entre os mesmos. Por
estarmos tratando com luz incoerente, a amplitude e a fase dos campos de cada um dos
feixes varia aleatoriamente. A intensidade instantinea da luz num determinado ponto
também ira variar. Devemos entdo utilizar médias estatisticas para podermos comparar
nossos resultados com medidas experimentais, onde tais médias sdo realizadas no processo
de medicao.

Nesta secdo descrevemos brevemente alguns dos tdpicos da estatistica
classica de campos eletromagnéticos que serdo uteis nos calculos de médias envolvendo
pulsos incoerentes, que irdo aparecer ao longo desta dissertacdo. Iremos explorar as
propriedades da coeréncia temporal (ou longitudinal), sem nos determos na questdo da
coeréncia espacial (ou transversal).

Na estatistica classica da luz, o campo eletromagnético ¢ tratado como uma
variavel estocastica. Ao realizarmos alguma medida deste campo, supondo que o tempo de
observagao ¢ suficientemente longo, estaremos obtendo uma média estatistica, sobre todas
as possiveis realizacdes do ensemble, considerando que o sistema seja ergddico. Uma
quantidade muito 1til na descricdo do campo eletromagnético ¢ a fungdo de correlagdo, ou
momento de segunda ordem. A importancia da funcao de correlagdo pode ser evidenciada

ao considerarmos a defini¢ao de espectro do campo. Se o campo num ponto fixo P, pode

11
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ser representado por uma fungdo real E(t), seu espectro pode ser definido em termos da

transformada de Fourier e sua inversa:

E.(t)= ﬁ IE(w)e’i”’dw, (1.1)
E(w) =ﬁ TE (t)e'dt . (1.2)

Neste caso a densidade espectral ¢ definida por:
S(w)=27|E(@)|. (1.3)

Um campo que obedece as equagdes (1.1), (1.2) e (1.3) é chamado
deterministico ou coerente. Quando E.(t) representa uma variavel aleatéria de um ensemble
estacionario {E«(t)} esta definicdo de densidade espectral ndo ¢ satisfatoria devido a
problemas com a convergéncia das transformadas de Fourier em (1.1) e (1.2). Para
contornar estes problemas Wiener e Khintchine [32], definiram o espectro em termos da

fun¢do de correlagdo complexa I'(7), dada por:
I'(z) = j E(t+17)E"(t)dt . (1.4)

Ou, no caso de E(t) representar uma variavel aleatoria:

T(z) = (E(t+7)E" (1)), (1.5)

12
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onde E(t) ¢ chamado de sinal analitico, definido em termos das freqiiéncias positivas do

campo E(t) real:
E(t)=TE(a))e’[“”da). (1.6)

As defini¢des da fungdo de correlagdo dadas em (1.4) e (1.5), correspondem a

situagdes distintas. A primeira ¢ usada quando consideramos campos deterministicos ¢ a
segunda quando FE(z) representa uma variavel aleatoria. Neste caso o simbolo <>
representa uma média estatistica.

O teorema de Wiener-Kintchine afirma que a densidade espectral S(w) e a

funcdo de correlagdo 7/{7) estdo relacionadas através de uma transformada de Fourier.

Podemos entdo escrever:
1 K it
S(w) = — j I'(r)e”dr . (1.7)
27 7

Para obter uma expressdo para a funcdo de correlagdio em termos da
densidade espectral basta substituir a equagao (1.6) na defini¢do da fungdo de correlacao

(1.5). Para um campo estocastico temos entao:
I(7) = [do[ do'(E(@)E" (@"))e """ (1.8)
0 0

Em processos estacionarios /{z) ndo depende de t, sendo necessario para isto

que:

13
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(E@)E" (@)= S(@)d(0 - o). (1.9)

Finalmente obtemos que:
I'(r) = j S(w)e " dw (1.10)
0

que ¢ a relagdo complementar da equagdo (1.7) no teorema de Wiener-Kintchine.

Um outro teorema muito importante na Optica ndo linear ¢ o teorema dos
momentos Gaussianos ou teorema de Wick. Iremos enunciar o teorema sem prova-lo, para
uma demonstragdo ver [33]. Seja {Ai(t), Ax(t), ..., Azx(t)} um conjunto de varidveis
aleatorias com distribui¢do Gaussiana. Podemos relacionar momentos pares de ordem

superior aos momentos de segunda ordem através da relagdo:

M, =>p []re-1), (1.11)

Di i=1,2,...n
Jj=n+1,...,2n

onde a somatdria € sobre todas as permutagdes, p;, dos indices i = /, 2, ..., n. Por exemplo o

momento de ordem 4 pode ser escrito como:

(A4 04 1)) = (40 40))- (414 1))

(A4 (1)) ()4 1))+ (414, (1) (4,(6)4° 1)),
(1.12)
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Do ponto de vista experimental a fungdo de correlacdo de primeira ordem
pode ser medida utilizando-se um interferometro de Michelson, como ilustrado na figura
1.2.

A intensidade luminosa registrada pelo detector ¢ dada por:

I = <EE*> = <(E1 +E2)'(E1* + Ez*)>

= (B[ +|E +2re(z E)> (1.13)

Espelho 1

L, Espelho 2

Divisor de Feixe

\4
A

Fonte

L,

Detector

Figura 1.2: Interferdmetro de Michelson. Os espelhos apresentados na figura sdo planos.

Nas discussdes a seguir iremos supor que todos os campos sao
deterministicos de modo que as médias da equagdo (1.13) representam médias temporais,
porém os resultados encontrados nas discussdes podem ser generalizados para campos nao
deterministicos [34]. Também iremos assumir que todas as quantidades sdo estacionarias,

no sentido da equacao (1.9). Por conveniéncia consideramos todos os campos polarizados
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na mesma dire¢ao, de forma que podemos esquecer sua natureza vetorial. Podemos entao

reescrever a equagao (1.13) como:

[=1+1,+2Re(E(t-1)E, (1~ 1)), (1.14)

1

onde I, =<|El.|2> e t,=2L/c é o atraso em cada braco do interferdmetro, sendo c a
velocidade da luz. Vamos chamar a diferenga temporal devido a diferenca de caminho
optico de 1, i. e, 7 =t, —¢,. Temos entdo que o termo de interferéncia pode ser escrito

como 2Rel},(7), onde I',(7) ¢ a fungdo definida em (1.5), com I';,(0)=1, e I,,(0) = 1,.

Podemos ainda definir uma fungao de correlagdo normalizada:

I,(z I,(z
712(7) = 2(7) = H ), (1.15)
VO, (0) 1L,
0 que nos permite escrever a intensidade no detector como:
I=1+1,+2\/11,Rey,(7). (1.16)

Num padrao interferométrico, as franjas de interferéncia variam entre dois

limites 74, © Ipin. De (1.16) podemos ver que esses limites sdo dados por:
... =0L+1L+2JLy,(t)e I, =1+1,-211y,(r). A visibilidade das franjas V ¢

max .

definida por:

V: max . min . . (117)
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Logo:

y - WL (1.18)
I +1,

Em particular se I; = I, temos:
V:|712(T)|- (1.19)

Ou seja, o grau de coeréncia ¢ igual a visibilidade das franjas. No caso de

coeréncia completa as franjas de interferéncia t€m o maior contraste possivel, o qual ¢ igual

a um. Enquanto que para a incoeréncia completa |712(r)| =0, o contraste ¢ nulo, i. €., ndo

existem franjas de interferéncia. Portanto ao medirmos a visibilidade das franjas de
interferéncia num experimento utilizando o interferdmetro de Michelson, estamos medindo

o grau de coeréncia entre os feixes que participam desse experimento.
1.3 — Franjas de Ramsey

Devido a analogia existente entre o fenomeno estudado nesta dissertag¢do e as
franjas de Ramsey, essa secao sera dedicada a uma breve discussdo sobre esse assunto.

Na segunda metade da década de 40, Ramsey criou uma nova técnica
espectroscopica de alta resolucao. Nesta técnica um feixe de atomos interage com ondas de
radio em duas regides espaciais distintas. Os atomos que passam através da primeira regiao
sdo excitados de forma coerente. Se a coeréncia ainda existe quando os dtomos excitados

alcancam a segunda regido, eles vao absorver ou emitir as ondas de radio dessa regido,
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dependendo da coeréncia atdmica estar em fase ou fora de fase com o campo da onda de
radio da segunda regido. A absor¢do na segunda regido aparece entdo como franjas de
interferéncia a medida que a freqiiéncia da onda de radio ¢ varrida através da ressonancia
atomica. Essas franjas sdo conhecidas como franjas de Ramsey [35].

Essa técnica pode ser estendida para a espectroscopia optica. Como o tempo
de defasamento Optico de uma transicdo atOmica ¢ muito curto, devemos modificar a
técnica a fim de podermos observar o padrao de interferéncia. Podemos utilizar dois pulsos
de laser separados temporalmente, para excitar o mesmo grupo de atomos numa célula de
vapor, por exemplo. O espectro de emissdo do sistema depois do segundo pulso exibe as
franjas de Ramsey.

As franjas de Ramsey dependem da correlagdo entre as fases dos dois pulsos.
Se esses pulsos ndo tiverem correlacdo de fase, nenhuma franja pode ser observada. Além
disso, se o tempo de decaimento da excitagdo provocada pelo primeiro pulso for menor que
a separacdo temporal entre os pulsos, o padrdo interferométrico desaparece. O efeito da
falta de correlagdo, entre os dois pulsos, pode ser verificada, no espectro observado, através
do alargamento entre dois picos consecutivos do padrdo interferométrico e do decaimento
do contraste das franjas.

Como exemplo vamos considerar um sistema de dois niveis excitado via uma
absorcao de dois fotons. Vamos supor que os pulsos que excitam o sistema tem como
distribuicao temporal uma delta de Dirac, isto equivale a dizer que os pulsos sé interagem

com o sistema atdmico num instante de tempo determinado. Além disso vamos supor que a

separagao temporal entre os pulsos € T. Em t < 0 o sistema esta no estado |1> ,eemt>0,0

sistema esta no estado:
lw) = a(0)|1)+b(1)]2), (1.20)

supondo que podemos utilizar teoria de perturbacdo, entdo a(t) = 1, e b(t) pode ser

calculada através da equacao de Schrodinger, ou seja:
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i%b(r) = Aexp[-i(2o — o), )], (1.21)

onde A ¢ um coeficiente de acoplamento proporcional a transi¢ao de probabilidade pela
transicao por dois fotons. Considerando a distribui¢do temporal como uma delta de Dirac,

chegamos a:

A .
b(l) = mexp[—z@a) — ), )t] (1 22)

Para o pulso que interage com o sistema no instante t + t, temos:

b(t+71)= Lexp[—i(Zw —w, )t +7)] (1.23)
2o -o,,)

Portanto o coeficiente b(t), apos os dois pulsos sera:
b, (t)y=b)+b(t+71)

b, ()= Lexp[—i@a) —w,)t{l1+exp[-i(2w — w,, )] (1.24)
Qo -w,)

Numa medida da fluorescéncia de |2> , detectamos um sinal proporcional a

b, (t)|2 o qual sera dado por:

242

|btot (t)|2 =
(2o - o,)

5 [1+cosRew — w5 )7] (1.25)
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Na figura 1.3 apresentamos um grafico que mostra o comportamento de

2 ~ .
, em funcao do atraso relativo entre os pulsos.

|btot ()

Intensidade do Sinal de Fluorescéncia do Nivel |2> X Atraso Relativo

0.2

0.15

0.1

0.05

0 1 2 3 4 5 6

Figura 1.3: Grafico apresentando as franjas de Ramsey. O eixo vertical foi normalizado pelo fator 2A* da

equagdo (1.25) e o eixo horizontal ¢ o atraso relativo entre os pulsos.

Através do grafico da figura 1.3 podemos observar o padrdo interferométrico
associado as franjas de Ramsey. Como veremos mais adiante esse padrdo ¢ semelhante ao

encontrado no nosso estudo.
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Capitulo 2 Introdugdo

2.1 - Introducao

Neste capitulo analisamos o sinal gerado no processo de Mistura de Quatro
Ondas (MQO) através do formalismo da matriz densidade, utilizando como modelo um
atomo de quatro niveis, interagindo com trés campos de lasers.

Inicialmente apresentamos as equacdes da matriz densidade para os trés
campos E,, E, e E, que incidem sobre a amostra, supondo-os intensos e interagindo com

a amostra no mesmo instante t. As expressoes obtidas para as coeréncias e as populagdes do
sistema sdo equagdes diferenciais acopladas e ndo apresentam solucdo analitica. Tratamos
entdo os trés campos de forma perturbativa. Assim, podemos obter uma expressao analitica
para a suscetibilidade gerada na MQO.

Calculamos entdo a polarizagdo. Neste calculo introduzimos o atraso temporal
entre os pulsos E(¢) e E(t—1), que interagem com o sistema atomico nos instantes t e t —
T, respectivamente. De posse da polarizagdo macroscopica induzida no meio obtemos a
intensidade do sinal de MQO, em fungio do atraso entre os pulsos E(f) e E(t—7). Para
isso € necessaria a realizagao de uma média de ensemble sobre os campos que incidem no
meio, uma vez que estamos tratando com luz incoerente

Em uma etapa posterior analisamos a dependéncia do sinal gerado com os
vetores de polarizacdo dos campos incidentes, o que torna possivel variar a fase relativa de
cada caminho quantico acessivel ao sistema, modificando o sinal como um todo e
destruindo o termo que depende apenas da freqiiéncia central do laser de corante.

Estamos interessados em calcular a intensidade do sinal de MQO, em fung¢ao
do atraso relativo entre pares de pulsos contendo os campos El e Ez. Estes campos sdo

provenientes do mesmo laser de corante (banda larga), porém com freqiiéncias centrais

distintas, m; e o, respectivamente. Os pares de pulsos, contendo os campos E, ¢ E,, sdo

gerados apos a passagem do feixe do laser de corante por uma linha de atraso, permitindo
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assim, o controle do atraso entre os pulsos. O sistema atomico de interesse ¢ constituido de

b>, c> e |d> (Figura 2.1),

quatro niveis de energia, rotulados pelos kets de estado: |a> ,

sendo os estados |a> , c> e |d > de paridade oposta ao estado |b> , onde o nivel a ¢ o estado

fundamental do sistema.

)

(@) 3

€)

|a)
Figura 2.1: Esquema dos niveis de energia do sistema atdmico e as freqiiéncias dos campos envolvidos.

O sinal de MQO ¢ gerado através da interagdo, por dipolo elétrico, do sistema
atémico com os campos E,(w,) e E,(w,), e um terceiro campo E,(w,), o qual tem largura

de linha estreita e provém de um outro laser. Nos nossos célculos iremos considerar que o

alargamento Doppler, presente no sistema devido ao movimento dos atomos, ¢ menor que a
largura de banda dos campos presentes. O campo, E,(®,), ndo é ressonante por um foton
com os niveis excitados, estando proximo da ressonancia na transi¢ao por dois fotons, entre

o estado fundamental e os niveis c e d, sendo o mesmo valido para o campo E,(®,). As
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freqiiéncias ®; e m, estdo contidas dentro do espectro do laser de banda larga, de tal forma

que ambas as ressonancias por dois fotons com os estados ¢ e d podem ser sondadas.

O campo E3 (w;), de banda estreita, tem freqiiéncia central proxima da

transi¢do por um foton entre o nivel b e os niveis ¢ e d. O quarto campo E,(®,) presente no

meio ¢ gerado no processo de MQO, na freqiiéncia m4 = ® + ®; — ©3.
2.2 — Coeréncia entre dois estados num sistema de quatro niveis

Nesta secdo iremos calcular a coeréncia induzida por campos
eletromagnéticos que interagem com o sistema atomico descrito na figura 2.1. Nesse
calculo iremos considerar que os campos incidem sobre o sistema simultaneamente, isto €,

interagem com o sistema no mesmo instante de tempo. Posteriormente essa condi¢do sera

relaxada para podermos introduzir o atraso temporal entre pares de pulsos dos campos E , €

E,.
Estamos interessados, portanto, em estudar os processos de interagdo do meio

material com o campo eletromagnético total:

E(z,0) = j%a, [E,(z,0)expli(k,z — )]+ cc], 2.1)

=1

onde lgl = k,z ¢ o vetor de onda dos campos que sdo copropagantes, ao longo da direcao z,
u, define o vetor de polarizacdo dos campos e E,(z,) representam as amplitudes dos

campos elétricos.
Das equagdes constitutivas do meio e das equagdes de Maxwell, podemos

verificar que a polarizagdo gerada no meio ird servir como termo de fonte para o campo
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eletromagnético (Apéndice A.l). Esse fendomeno ¢ descrito pela equacdo de onda no

sistema SI:

10|, &P
Vie—— |E=p—. 2.2
[ ¢’ aﬁ} oor &2

A polarizagdo macroscopica induzida no meio pode ser expandida em

poténcias do campo dado em (2.1), o que ¢ util para a definicdo das suscetibilidades de

ordem superior [35]:
15:50(;((1) ‘E+y?:EE+ y® :EEE+..), (2.3)

onde y" representa um tensor de ordem n e o simbolo “:” significa o produto tensorial.

Para meios isotropicos, nos quais existe simetria de inversdo, de modo que
quaisquer grandezas fisicas que dependam da posi¢do tém o mesmo valor para 7 ou para
-7, resulta que todas as suscetibilidades de ordem par anulam-se identicamente, restando

apenas os termos impares da expansdo (2.3). A partir disso vemos que em meios

isotropicos a suscetibilidade 7 corresponde ao termo nio linear de ordem mais baixa.

Como o campo incidente sobre o nosso sistema atomico, E (z,t), possui trés
freqliéncias opticas ®; (i = 1, 2, 3), o termo de terceira ordem no campo ira conter
combinagdes lineares possiveis do tipo @, = 1-®; + m-®; + n-m3, com 1, m, n inteiros e |I| +
|m| + |n| = 3.

Estamos interessados em estudar a polarizacdo macroscopica gerada no meio
cuja componente de freqiiéncia ¢ w4 = ®; + ®2 — o3, de tal forma que esta polarizagdo ¢

dada por:

PN o, =0, +0,~0,)= 1P (@,): E\(0)E,(0,)E; (@),  (24)
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Capitulo 2 Coeréncia entre dois estados num sistema de quatro niveis

onde utilizamos as transformadas de Fourier dos campos que aparecem no somatorio da
equacao (2.1) para trabalharmos no dominio da freqiiéncia.

Iremos descrever o sistema atomico como um conjunto de N dipolos elétricos

por unidade de volume, onde cada atomo tem um estado especifico,

i> , porém o conjunto

de atomos constitui uma mistura estatistica desses estados, cada um com peso estatistico w;.
O operador que permite uma descricdo simples de uma mistura estatistica de estados ¢ o

operador densidade p, sendo definido como uma média ponderada sobre todos os

subestados que compdem a mistura estatistica:
p= 2 wli)il. (2.5)

Se A for o operador correspondente a um dado observavel fisico, podemos

calcular o seu valor esperado como [36]:
<21> = Tr(pA). 2.6)

O operador densidade nos leva a definicido da matriz densidade, a qual
representa este operador numa base de autoestados convenientes ao problema em estudo. A
matriz densidade ¢ Hermiteana e sempre tem traco unitario. Os elementos diagonais,

representados por pnn(t), sdo as probabilidades de encontrarmos o sistema no autoestado

|n> e os elementos fora da diagonal, p,m(t), representam as coeréncias entre os estados |n>

e |m> (n # m) [37]. De acordo com a equagdo (2.6), se quisermos calcular a polariza¢ao

média do conjunto de dipolos que constituem o sistema em estudo, temos que tomar o traco
do produto da matriz densidade pelo momento de dipolo, multiplicando o resultado pela

densidade de dipolos.
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Capitulo 2 Coeréncia entre dois estados num sistema de quatro niveis

A matriz densidade, por sua vez, tem sua dindmica governada pela equagdo

de Liouville:

B s
S =L ), @)

onde [ [)(t),l:l ] € o comutador entre o operador densidade e o Hamiltoniano total do sistema
[38].
O Hamiltoniano, na aproximagdo semiclassica (onde os campos sdo tratados

de forma cléssica e o sistema atomico ¢ descrito quanticamente), pode ser escrito como:
o+ 1, (2.8)

onde Hj representa o Hamiltoniano total do sistema na auséncia de campos e / descreve a

interacdo por dipolo elétrico entre o atomo e o campo, sendo dado por:
I[=-p-E(z0), (2.9)
onde £ ¢ o operador dipolo elétrico. O elemento de matriz da intera¢do ¢ dado por:

A

I. =<i1

y

j)= ‘% 2 [, ", 2.0y explith = - o,0)] + e (2.10)

sendo ,uij(l) = <l| e ﬁ,| j> , considerado real, sem perda de generalidade, o que pode ser feito,

ajustando-se apropriadamente a fase das fun¢des de onda dos niveis i e /.

A matriz associada ao operador Hamiltoniano ¢ dada por:
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mv, hV, hV,
H, #nVv, nrv,
W, H o | Q.11)

c

v, 0 H,

onde H; ¢ o autovalor de energia do estado ndo perturbado |z> , € hV,; =1, sdo os elementos

L

da matriz de interagdo. Note que os elementos de matriz 1.4 € I; sdo nulos pois os estados

envolvidos nessa transicdo possuem a mesma paridade e esse tipo de transi¢ao € proibida

por dipolo elétrico. Os elementos de matriz ndo nulos sdo dados por:

*

- _ luabE4
ba 2h
Vai — kaiElEZ , (1 =c, d)
2h
/uibE;
y, =-_Lfn=s 2.12
ib 2h ( )

onde os campos que aparecem na equacao (2.12) sdo os mesmos do somatorio da equacao

(2.1) e E’4 ¢ o campo gerado pelo meio no processo de MQO. k,; ¢ a constante de

acoplamento efetivo da transi¢ao por absor¢ao de dois fotons, sendo dada por um somatorio

que leva em conta a contribuicdo de todos os niveis intermediarios, entre o estado

fundamental ¢ o nivel excitado i [39]:

1
k. =—
“ 2hZI“\/a)ﬂ

Hau ki

b
_wl\/a)il —w,

(2.13)
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Capitulo 2 Coeréncia entre dois estados num sistema de quatro niveis

onde w; ¢ a freqiiéncia de Bohr entre os niveis i e /. A equacdo (2.13) representa a constante

de acoplamento efetivo no caso de absor¢cdo de um féton do campo E’l e outro foton do

campo E,. Também podemos ter a absor¢do de 2 fotons do campo El , ou dois fotons do
campo E 5.
Para calcular a evolugdo temporal do operador densidade, devemos usar as

matrizes associadas aos operadores densidade e dipolo elétrico, como mostram as equagoes

(2.7), (2.8) € (2.9). Essas matrizes sao dadas por:

Paa  Pab  Pac  Pad 0O wu, O 0

p= Pra P P Pra fi= My 0 py, 2.14)
Pea P Pec Pea | 0 puy, O 0 '
Pia Pa  Pac  Paa 0 4y O 0

Na matriz associada ao operador dipolo elétrico, os elementos da diagonal

principal sdo identicamente nulos, pois ndo existe dipolo elétrico permanente no sistema

atdmico. Os demais termos nulos, resultam do fato dos estados |a>,

c> e |d> terem a
mesma paridade, sendo oposta a do estado |b> .

Note entretanto que a equacao (2.7) ndo esta completa. Quando o campo que
incide sobre o sistema ¢ “desligado” esperamos que tanto as coeréncias quanto as
populacdes do sistema relaxem para seus valores de equilibrio. No caso da coeréncia esse
valor € zero, enquanto, no caso da popula¢ao ¢ um valor bem determinado que depende do
estado em questdo. As coeréncias tendem a zero a medida que a coeréncia de fase entre as
N autofungdes do conjunto de dipolos ¢ perdida, devido a interagdo com o sistema que
circunda o conjunto de dipolos, num tempo caracteristico Tj;, ou equivalentemente, com

uma taxa caracteristica y;;, chamada taxa de relaxag¢do da coeréncia ou taxa de relaxagdo

transversal. Essas taxas introduzem termos de relaxagao na forma:
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Capitulo 2 Coeréncia entre dois estados num sistema de quatro niveis

J ==7iPy. (2.15)
rel

Ja as taxas de relaxagdo das populagdes, ou taxas de relaxagdo longitudinais,

podem ser descritas como:

apii
(_j ==ViPy Tt ZVkpkk . (2.16)
at rel. k

Note que as taxas de relaxag¢do longitudinais tém termos positivos. Isto se
deve ao fato de niveis mais energéticos poder decair para o nivel i, antes de atingirem o
nivel fundamental, ou seja, na equacao (2.16) devemos ter k > 1.

Levando em conta as taxas de relaxacdo das coeréncias e das populagdes

podemos reescrever a equagao (2.7) como:

W) i . (0p0)
o m’H]{ or j 217

r

O observavel fisico que estamos interessados em estudar ¢ a polarizacio
macroscopica induzida pelos campos incidentes no sistema. Para determina-la devemos
tomar a média do conjunto dos dipolos atdmicos e multiplica-la pela densidade de dipolos,

1. e.:
P =N(f)=N[Tr(p0)). (2.18)

Calculando o trago em (2.18), com o auxilio de (2.14), obtemos a forma geral

para a polarizagao induzida no meio:
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Capitulo 2 Coeréncia entre dois estados num sistema de quatro niveis

P= Nty Pra + HyePep + Mypg Pap +C-C.) . (2.19)

Estamos interessados em estudar o sinal de MQO na freqiiéncia da onda
gerada, 1. e., w, = o, + ®, — ,, entdo somente o termo proporcional a p,,, na equacio
(2.19) ird contribuir. Devemos procurar, portanto, por esse elemento de matriz, para

obtermos a intensidade média do sinal gerado:

2

I o ‘F‘z = 4N21uab2‘pba

(2.20)

Ap6s algum algebrismo, utilizando as equagdes (2.15) e (2.17), chegamos as

equagdes de movimento para os elementos da matriz densidade, com i # j:

op; _ op;
Ot

I _~ .
+—I[1, p].. i
ih[ pl; (2.21)

rel.

Para i = j o primeiro termo do lado direito da equagdo (2.22) ¢ nulo e o termo
de relaxagdao ¢ dado por (2.16). Nos calculos realizados para determinar as equagdes de
movimento dos elementos da matriz densidade vamos utilizar a aproximacdao de onda
girante, na qual se supde que os termos de populagdo variam lentamente no tempo,
enquanto as coeréncias oscilam nas freqiiéncias opticas dos campos que fazem a transicao

entre os niveis que dao origem a coeréncia. Dessa forma podemos fazer o seguinte ansatz:

Pi = :5ii (i=a b, cd),
pah = 551}) eXp{i[a)4t _k4Z]}:
Py = 5@' exp{i[(a)l + a)z)t - (kl + kz )Z]}>
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P =Py explillyz — o) Y

:!
>

(2.22)

Os elementos da matriz do Hamiltoniano de interacao variam rapidamente ao
longo da direg¢do de propagagdo dos campos, no nosso caso a dire¢do z. Podemos escrever

transformacdes analogas as expressdes (2.22), a fim de separar as rapidas oscilagdes

espaciais das oscilagdes temporais:

*

Vip = I7ab exp{i[a)4t —k4z]}, I7ab - _%
% . k,EE
vy =y espbllo vo - +kyel 7, =T
~ N . E *
v, =V, explilk,z -]}, p,=-trss i=cd,

2h
(2.23)

onde E;, (1=1, 2, 3, 4) sdo as amplitudes dos campos que variam lentamente no tempo.

Com essas transformacdes e utilizando a equacao (2.22), obtemos um sistema

de equacgdes que relacionam quantidades que variam lentamente no tempo e no espago:

op. . ~ =~ o~ = o~ ) iak: T (= o~
g):h =y, tilo,— a)ab)]pab + l(pachb VP T PudVar = Vadpdb)e o +iV, (paa - pbb)
0P, . ~ o~ 5 o~ VM T o~ T (~ o~

% = _[yac +l(a)1 +a)2 _a)ac)]pac +l(pab1/hc - Vabphc%Ak _lVaa’pdc +lVac(IOaa _pcc)a

op : ~ = o itk o o~ TR (=~
%:_[7110’4-1((01+a)2_a)ad)]pad+l(pabed_VabpbdkAk _lVacpcd-l-lVac(paa_pdd)’

op, . e e e Nirkr o~ T (~ o~
% = _[7cb — (o — wcb)]pcb + l<pcaVab - Vcapab)eAk =PV +iV, (pcc - pbb)a
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P ] > [~ 17 5 o~ \irkz .~ TF 5 [~ _

Igtdb B _b/db ~i@, - a)d”)]p‘”’ * l(’odaVab B Vdapab)eAk ~ 1PV + iV (P Pbb),
op ' e~ o~ .

% - _[7“’ + i@, @, ]pcd + l[(pcaVad - pcbed)_ (Vcapad —V s Pra )] (2.24)

As equacdes de movimento para as populacdes dos estados serdo dadas por:

Pet o+ BT+ T 4 Pl e
Do~ (1 475+ 1B WP+ BT+ Vi ]
DBy b +p + BT e,

DBit iy + puis + Pl )

paa+pbb+pcc+pdd:1'

(2.25)

O fator exponencial e nas equagdes (2.25) esta relacionado a condicio de

casamento de fase, para o processo de MQO. O vetor Ak tem modulo igual a:

Ak=k1+k2—k3—k4:27z(ﬂ+ﬂ—ﬁ—ﬂ]. (2.26)

Nos nossos célculos iremos considerar que a condi¢cdo necessaria para o

casamento de fase, i. e., €™

~ 1, é sempre satisfeita.
O conjunto de equacgdes (2.25) e (2.26) ndo ¢ soluvel analiticamente, uma vez

que as equagdes estao acopladas e sao em grande nimero, nao sendo possivel obter uma
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Capitulo 2 Tratamento perturbativo

solucdo simples de ser analisada fisicamente. Nesta dissertacdo iremos sempre estar
tratando com campos pouco intensos, desta forma podemos tratar perturbativamente os
campos incidentes, o que ira simplificar o conjunto de equagdes, possibilitando obter

solucdes analiticas.

2.3 — Tratamento perturbativo

— — —

Vamos agora considerar que os campos E,, E, e E, ndo sejam muito

intensos de forma que podemos expandir perturbativamente os elementos da matriz

densidade, nas diversas ordens (n, m, 1) dos trés campos incidentes:

~ ~ (n,m,l)
Py =2.5""". (227)

n,m,l

A excitagdao dos niveis ¢ e d pode se dar de trés formas diferentes: ou por
absor¢ao de dois fotons do campo E, , ou por absor¢do de dois fétons do campo Ez , ou por

absor¢do de um féton de cada campo. No que segue vamos considerar o caso da excitagao

por um féton de cada campo, as expressdes obtidas podem ser aplicadas aos outros dois
casos. O campo E, serd tratado em primeira ordem pois apenas um féton desse campo ¢

absorvido no processo de MQO, em estudo.
Colocando os termos correspondentes a essa ordem perturbativa no conjunto

de equacdes (2.24) e (2.25) e mantendo apenas os termos que serdo necessarios para o

calculo da coeréncia entre os estados |a> e |b> , temos (para uma lista das demais equagoes

ver [40]):

33
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Zoany . ~ L) [~ @05 T o~ 001 o~ LLOTF 7 o~ (0,0,])
P [;/ab ti(w, —o,, )]pab + l( e Ve =ViePuy t P Vis =ViaPuas )>

ab -

hS (LL,0) _ . ~ (L1,0) .1 ~ (0,00 .7> [~ (0,0,0) ~ (0,0,0)
puC __[}/ac+l(a)l+w2_a)ac ]pac _ZI/adpdc +ll/ac( aa _pcc )’
hS (1,L,o) . ~ (1,1,0) .1 ~ (0,0,0) 1> [~ (0,0,0) ~ (0,0,0)
Paa = _[7444 +i(o +w, - a)ad)]pad =iV P + lVad( aa = Paa )

(2.28)

Nas equagdes acima, desprezamos o elemento da matriz de interacao ¥V, pois
consideramos que o sistema ¢ formado por um vapor atdmico de baixa densidade e pressao,
no qual efeitos devido a propagacao e absor¢ao do campo gerado sdo despreziveis.

Estamos calculando a coeréncia no regime estacionario, uma vez que o atraso
entre os pulsos sera introduzido posteriormente. Podemos, entdo, igualar todas as derivadas

parciais a zero, no conjunto de equagdes (2.28), ficando com o seguinte sistema de

equacgoes:
~ (L) 1 ~ MLLOFF T o~ (0,0)  ~ (LLOFE 7 o~ (0,0,
Pap = [ 5 ](Ioac >~ VaePeb + P Vis =VoaPas ),
(0, —0,) =iy,
~ (11L0) _ 1 [~ (~ 0,00~ (0,0,0))_ 5~ (0,0,0)]
= ; d P
ac [(a)l + a)2 _ C()ac _ l]/ac] ac aa cc a c s
~ (1L10) _ 1 ~ (0,000 ~ (00,00 ¥ ~ (0,00
pad - [((() +w W ) l]/ ]I:I/ad (paa - pdd )_ V:chcd ] (229)
1 2~ Waa) ™ ad

Note que no conjunto de equagdes (2.29), a coeréncia entre os estados |c> e

|d> aparece como uma expansdo de ordem zero em todos os campos incidentes. Na

auséncia de campo incidente essa coeréncia se anula, i. e., nenhuma correlagdo de fase

existe entre as fungdes de onda desses estados. O mesmo acontece para as coeréncias entre

os estados |c> e |b> e entre os estados |d> e |b> . Temos entdo que:
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Capitulo 2 Tratamento perturbativo

~ (00.0) _ ~ (000 _ ~ (001 _
Ped =P =P =0. (2.30)

Substituindo (2.30) no sistema de equagdes (2.29), obtemos:

~ (LLI1) _ 1 ~ (1L,LL0)r/ ~ (1L1,0)1~7
Pab = [ 5 ](pac Vp + Paa Vao )a
(0, —@,)—iy,

~ (1,1,0) — Vac
[(a)l +0)2 _a)ac _i}/ac]’

~

~ (110) _ Ved
d - . .
’ [(a)l"'a)z_a’ad)_l?/ad]

ac

2.31)

Portanto, a coeréncia procurada nessa ordem de perturbagdo, ¢ dada pela

seguinte expressao:

~ o~ ~ o~

~ L _ 1 VicVer VidVa
ab - . . + . .
[(CU4 _a)ab)_lj/ab] [(a)l +(02 _a)ac _lyac] [(a)l +a)2 _a)ad)_lyad]

(2.32)

De posse da coeréncia podemos calcular a suscetibilidade de terceira ordem e

a partir desta a polarizagdo macroscopica na freqiiéncia m4. A suscetibilidade sera dada por:

49 = N, KocHep + KaaHap
2h3€0[(604 - a)ab) - ij/ab] [(a)l + a)Z - a)ac - iyac] [(0)1 + 602 - a)ad) _iyad] ’

(2.33)

onde k,. € k,q podem ser obtidos através da equagdo (2.13).
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De acordo com a equacdao (2.4) a polarizagdo gerada no meio devido a

interagdo do sistema atdbmico com os lasers incidentes ¢ dada por:
PN, =0, +0, -0,) = y(0,): E(0)E,(0,)E, () . Entretanto os campos E,(e,) e

Ez(a)z) sao campos de largura de banda grande, i. e., existe uma distribuicdo de

freqliéncias nas quais estes campos podem oscilar. Assim, para o calculo da polarizagao
gerada, devemos levar em conta a contribui¢do dos diversos componentes de freqiiéncia

destes campos, i. e., devemos integrar sobre a distribuicdo espectral de cada campo

incidente. Como o campo E"3(a)3) tem uma largura de banda muito pequena se comparada

com a dos campos E(w,) € E,(w,), vamos considerar que sua distribuicdo espectral ¢

dada por uma delta de Dirac. Desta forma a equagao (2.5) pode ser reescrita como:

PO (w,) = j_”a’a)lala)za’a)g;((3)17?1 ()E,(@,)E," (0})5(0, + 0, — 0, —0,)5 (0, — 0},

(2.34)

onde o(w;+ w,-ws-wy) € a fungdo delta de Dirac que representa a conservagao da energia no

sistema.
Substituindo (2.33) em (2.34), temos:
_ K E (0)E E (!
P(3)(a)4)= ]:[ J.J‘J.da)ld&bda); 1 : Ei(0)E, (0,) 3.(603)
Zh ‘90 [(604 _wab)_lyab] [((01 +a)2 _a)ac _lyac]
K E(w)E E (o
+ 4 (@) E5(@,) 3‘(603)}5(0)1 tw,—w,—0,)0(0, —a}), (2.35)
[(a)l +0)2 _a)ad)_lyad]
onde definimos as constantes:
K, =tttk (i=c,d). (2.36)
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E importante notar que as constantes K; sio tensores que dependem do

produto de quatro elementos de matriz de dipolo elétrico, yij(” =<i|,L7-L71| j>, 0s quais

carregam consigo a dependéncia com os vetores de polarizagdo dos campos incidentes.
Nesta se¢do iremos prosseguir os calculos assumindo que as constantes K; sdo obtidas na
configuragdo em que todos os campos incidentes no sistema sdo paralelos. Devido a isso
iremos modificar sua denominagdo passando a chama-las de K;’. Na se¢do 2.4 iremos
analisar o comportamento do sinal de MQO quando os campos que interagem com o
sistema nos instantes t e t — T tém polarizacdes perpendiculares. No apéndice A.2 fazemos
uma breve discussao sobre a dependéncia das constantes K; com a polarizagao dos campos

que interagem com o sistema atdmico.

2.4 — Intensidade do sinal em func¢io do atraso entre os pulsos

Estamos interessados em obter a resposta do sistema atomico em fungdo do
atraso relativo entre os pares de pulsos que contém os campos E,(®,) e E,(®,). Como

explicado no inicio deste capitulo, estes pulsos sdo obtidos fazendo o feixe, proveniente do
laser de corante, passar por um interferometro de Michelson, do tipo apresentado na figura

1.1, a fim de obtermos dois pulsos defasados por um atraso t. Temos entdo a presenga dos
campos El (w) e E2 (w,) nos pulsos que interagem com o sistema atdmico no instante de

tempo t e no instante de tempo t — 7.
Considerando que todos os campos presentes no sistema tém polarizacdes

paralelas e escolhendo de forma arbitraria (pois o sistema ¢ isotropico) a diregdo vy,

podemos escrever os campos El () e Ez (w,) como (ver Apéndice A.3a):

E (@)= E@)|i+e 5.
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Ey(0,) = E@,)1+e7 5. (2.37)
O campo E3(w3) pode ser escrito como:

Ey(0})=E(w})P. (2.38)

Devido ao fato de termos todos os campos com polarizagdo ao longo da
direcdo y, a polarizacdo macroscopica induzida no meio também sera ao longo desta
direcdo, obedecendo as regras de simetria de meios isotropicos (ver segdo 2.5).
Substituindo as equacdes (2.37) e (2.38) em (2.35) e fazendo a integragdo nas deltas de

Dirac, obtemos:

Py(3) (@,) = 2h]§/ J-da)l E(w)E(w, +o, —a)l)E*(a)3)g(a)1,a)3 +w, —0,,7)
& (@, —o,)=iy,]
(@, + o, sz “i7.] (@, v o, Ifw)— ok 23
onde definimos a fungao:
g, 0,+0, —o,,7)=[l+e 7 ][I+ @] (2.40)

Os dois termos na equagdo (2.39) podem ser interpretados como a

contribuic¢ao de duas polarizagdes distintas: uma polarizagao devido ao “caminho quantico”

que envolve os estados |a> - |c> - |b> , que chamaremos de P, e a outra envolvendo os
estados |a> - |d> - |b> , denominada P».

A intensidade do sinal de MQO sera entao dada por:
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Iocj<

P (a)4)‘2 >da)4 _ (2.41)

Na equagdo (2.41) realizamos uma integracao na freqiiéncia de saida w4, pois
como os campos E,(w,) e E,(w,) sio banda larga o campo E,(,), gerado no processo de

MQO, também possuira uma distribuigdo espectral. Deste modo ao realizarmos a

integracdo na variavel w4 estamos garantindo que iremos considerar todas as contribuicdes
da distribuigdo espectral do campo E,(®,). Além disso € necessério realizar uma média de

conjunto sobre a polarizagdo. Isto se deve ao fato de estarmos tratando com luz incoerente,
de forma que os campos incoerentes presentes no sistema sofrem variacdes aleatdrias na
sua amplitude e na sua fase. A média estatistica ¢ entdo realizada para que possamos obter
um sinal livre dessas variagdes aleatdrias e que descreve estatisticamente o comportamento
do nosso conjunto de N dipolos.

Podemos obter a intensidade do sinal de mistura de quatro ondas, em fun¢ao

do atraso relativo entre os campos, substituindo a equagao (2.39) na equagao (2.41):

1 {27 @[ +[P0 @] + 2ReRO @R @] fido,, 242

onde:
})1(3)((04) _ ]Z J‘dwl{E(wl)E(wa +w, _a)l)E*(a)3)$(a)1’a)3 +0, —0,,7)
2hg, (@, ~0,)~1y,]
K
. 4 ‘ } (2.43)
[(w3 +a)4 _a)ac _U/ac]
c.
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E(w)E(w, + 0, —0)E" (0;,)g(0,,0, + 0, —0,,T)
[(a)4 _a)ab)_iyab]

N
P (@) =5 [doy
0

K/
. d - (2.44)
(@5 +@, —®,4) =iV ]

Vamos calcular a primeira das integrais da equagao (2.42):

N de4<1<c”>2|E<w3 i [[do dm,{<E<w]>E<w3+w4—wl>E*<w;>E*<w3+a>4—a>{>>
LW (@, —w,) T (@ +0,~0,)" +7,]
'g(wlawz+0)4_a)157)g*(a);90)3+a)4_a)1'az')}7 (2.45)

onde a média estatistica € aplicada apenas nas amplitudes dos campos, E(®,) e

E(w, + o, — ), pois essas sdo as variaveis aleatorias presentes no sistema. Ao efetuarmos

o produto g(w,,w, +®, —®,,7)g" (®],0, + ®, — ®],7) , obtemos:

g(w,0,+0,—0,7)g (0,0, + 0, —0,7) = {4+ 4cos[(w, + ®, — @) 7]+ 4cos(®,7)

+2cos[(w; + w,)7r]+ 2cos[(w; + o, —2m,)7} . (2.46)

Posteriormente iremos observar que serdo esses termos que irdo gerar os

efeitos que constituem o principal objetivo de andlise dessa dissertacao.
Como os campos El (w) e Ez (w,) sdo provenientes de um laser de corante e,

considerando que as interagdes entre o laser de bombeio e 0 meio ativo do laser de corante

geram campos que possuem flutuagdes na amplitude, podemos falar sobre uma distribuigao
de probabilidade para as amplitudes dos campos El(a)l) e Ez(a)z). No processo de

formacao desses campos ocorre um nimero muito elevado de interagdes entre o laser de
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bombeio e o meio ativo do laser de corante de forma que podemos utilizar o teorema do

Limite Central [33] para dizer que as distribui¢des de probabilidade das amplitudes dos
campos El () e Ez(a)z) ,1. e, E(w) e E(w, +w, —m,) sdo Gaussianas. Assim, podemos
utilizar o teorema dos momentos Gaussianos para calcular a fun¢do de correlacdo entre as

amplitudes dos campos El(a)l) e Ez(a)z):

(E(0)E(0, + 0, - 0)E" (0)E" (0, + 0, - 0])) =
= (E(@)E (@) E@; + 0, ~0)E" (@ +o, - o)) (247)

+<E(a)1)E*(a)3 +w, —a)l’)><E(a)3 +w, —a)l)E*(col’)>.

Na equagdo (2.47), o termo (E(w,)E(w; + @, — a)1)><E*(co1’)E*(a)3 + o, — a)l’)>
ndo aparece pois a fungdo de correlagdo s6 ¢ definida entre um valor real e um valor
complexo [ver equagdo (1.5)].

Além disso para processos estacionarios, ja vimos que a seguinte relacdo se

verifica:
(E(@)E(0") = S(0)d(w - '), (2.48)
onde S(w) ¢ a densidade espectral do campo em estudo. Temos entdo:

(E(@)E(0, +0,-0)E"(0)E (0, + 0, - ) =
=S(w))o(o, _a)ll)S(C% +w, —0,)0(o, _a)f) (2.49)

+S(@)0(w; + 0, — 0, —0)S(0, + 0, —0,)5 (0, + 0, — ©, — @)).

ApOs substituirmos (2.49) em (2.45) e realizarmos a integral em @;”, com 0

auxilio das funcdes delta, obtemos:
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2K, |E(@,)

[((04 _a)ab)2 +7/ab2][(0)3 +a)4 _a)ac)2 +7acz]

N
2h’g,

1

jda)4

. I doS(0)S (o, + v, —,){4+ 4 cos[(w, + o, —w,)T]+ 4 cos(w,7)

+2cos[(w, + w,)t]+ 2 cos[(w, + w, —2w,)7}, (2.50)

oy * ,
onde utilizamos o resultado do produto g(®;,m3tws-m1,7) g (©1,03+04-®1,T), que € dado
em (2.46).

Vamos assumir que as densidades espectrais dos campos no nosso sistema

sao Gaussianas dadas por:

S(w) = {222} exp{_(szcz}, @2.51)

a

onde o, ¢ a freqii€ncia central do laser ¢ a ¢ uma constante definida por:

_ [4In(2)]"*
a= T , (2.52)

c

com T, sendo o tempo de coeréncia do laser de corante.
Temos entdo que calcular as cinco integrais que aparecem na equacao (2.50).

Na solugdo dessas integrais iremos considerar que as freqiiéncias centrais dos campos
E (o)) e E,(w,) sdo iguais e que os tempos de coeréncia sdo os mesmos. Podemos fazer

essa aproximagao sem perda de generalidade, pois os feixes considerados no nosso estudo
sdo provenientes do mesmo laser, sendo apenas divididos na linha de atraso para gerar o
defasamento temporal entre eles. O célculo das integrais fica entdo trivial, (mostramos um
exemplo no Apéndice A.3b) e o resultado da primeira das integrais da equacdo (2.42) ¢

dado por:
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. N27Z3/2(Kc//)2|E(a)3)|2 j[ do,

2ah’s,’ (0, -w,) +7, (o, +0,—0,) +7,"]

2 2.2
-exp{— (2o, 4(032 ) }{2 + 4exp[— a4r :|COS|: (@, -'-2@4)1} +cos[(@, + w,)r] +exp[-a’r’]}
a

(2.53)

Procedendo de forma analoga para os outros dois termos da equagao (2.42),

obtemos:

2
, _N27r3/2(Kd//)2|E(w3)| J- do,
, =
2ahb‘goz [(o, _a)ab)2 +7ab2][(w3 T, _a)ad)z +7/ad2]
20— — . ) 22
-exp _Qa, a)32 ) {2+4exp 2T eos (@, + @,)7 +cos[(@; + ,)r] +exp[-a’t’]}
4a 4 2
(2.54)
e:
. N27r3/2KC//Kd//|E(a)3)|2 J‘da) (o, +o, -0, N0, +@0, —0,.) =V .V s )
, =
ah6502 ) [((04 _a)ab)2 +7/ab2][(a)3 +a)4 _a)ac)2 +}/acz][(a)3 +a)4 _a)aaf)2 +}/ad2]
2w — . — 2 2 2
-eXp{—( O, 45032 @,) }{2+4exp[—%}cos{W}+c0s[(a)3 +o,)t]+exp[-a’t’]}
a

(2.55)

Esta ultima integral, 15, representa o termo de interferéncia entre os dois
estados excitados ¢ e d do sistema (uma discussdo detalhada deste termo e dos efeitos

associados a ele, no processo de MQO, devido a um unico pulso, ¢ apresentada na

referéncia [40]).
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A expressdao final da intensidade do sinal de MQO ¢ dada pela soma das

equacgdes (2.53), (2.54) e (2.55), e pode ser reescrita como:

N27r3/2|E(a)3)|2

I oc > I ; 5
ah 80 [(a)4 _a)ab) +7/ab ]

_ _ 2
do, exp{— (20, 46"32 ) }{A-B}, (2.56)
(04

onde definimos:

A= {2 + 4exp{— (ZZ[Z }cos{w} + cos[(w; + w,) 7] + exp[—azrz]} ,  (2.57)

By (K.)’ (K’
[(a)3+a)4_a)ac)2+}/ac2] [(a)3+a)4_a)ad)2+7ad2]
+ 2Kc//Kd// [(0)3 + 604 B a)ac )(0)3 + 604 B a)ac) - yacj/ad]

[(a)S +a)4 _wac)z +7/ac2][(w3 +a)4 _a)ad)2 +7ad2]

3 (2.58)

Note que na equacdo (2.56) ainda temos que realizar a integragdo na
freqiiéncia de saida, w4, porém, devido a dependéncia com t no integrando nao é possivel
obter uma solucdo analitica. No capitulo 3 utilizaremos métodos numéricos para
calcularmos essa integral. Entretanto, mesmo a partir deste resultado ja podemos analisar
alguns pontos interessantes. Nesta equagdo, a intensidade do sinal de MQO ¢ fun¢do de
uma integral na freqiiéncia de saida w4, 0 que nos diz que temos uma superposi¢do de
termos que oscilam na freqiiéncia de cada transi¢do. No nosso caso teremos trés

freqliéncias, m,c, M4 € (04 T M3) correspondentes as ressonincias com os niveis ¢, d e b.
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Devemos entdo observar batimentos na diferenca entre essas freqiiéncias, além das
oscilacdes nas freqii€ncias de transicao.
O fator B definido em (2.58) corresponde aos possiveis caminhos quanticos

quando um unico pulso interage com o sistema. O primeiro e segundo termos desse fator
correspondem ao sistema ter seguido o caminho |a> —>|c> —>|b> ou |a> —>|d> —>|b>,

respectivamente. O terceiro termo corresponde ao efeito de interferéncia entre estes

caminhos. Este termo surge devido ao fato de existirem dois caminhos quanticos

indistinguiveis que podem ser seguidos para levar o sistema do estado |a> para o estado

|b> , de forma que ndo sabemos a priori qual dos niveis contribuira para o sinal de MQO.

Existindo duas vias indistinguiveis, a amplitude de probabilidade total sera a soma das
amplitudes de probabilidade dos caminhos |a> - |c> - |b> e |a> - |d> - |b> , sendo o
sinal observado dado pelo mddulo ao quadrado dessa soma. Tal efeito foi discutido em
detalhe por S. S. Vianna e colaboradores [41].

Vamos concentrar nossa analise na fungdo A, definida na equagdo (2.57), a
qual descreve os efeitos devido ao atraso relativo entre os pares de pulsos. O primeiro
termo ¢ uma componente de fundo que existird para qualquer valor do atraso relativo 1. O
ultimo termo de A corresponde a uma Gaussiana cuja largura € proporcional ao tempo de
coeréncia do laser que incide sobre o sistema. O segundo termo consiste numa oscilacdo na
freqiiéncia oOptica do laser incidente. Essa oscilagdo somente ocorrerd dentro do tempo de
coeréncia desse laser, devido ao fator exponencial que multiplica o co-seno que caracteriza
a oscilagdo. No terceiro termo temos uma oscilagdo no dobro da freqiiéncia do laser
incidente e que ocorre para qualquer valor do atraso relativo t.

Podemos explicar a oscilagao na freqiiéncia do laser incidente através de uma
analogia com um efeito cldssico, no qual dois feixes, provenientes do mesmo laser mas com
percursos Opticos diferentes, sdo colocados para interferir no mesmo ponto. Sabemos, da
experiéncia com o interferometro de Michelson, que ao medirmos a intensidade do sinal

como funcao do tempo iremos observar franjas de interferéncia dentro do tempo de
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coeréncia do laser com o qual realizamos o experimento. Isto se deve ao fato de que dentro
do tempo de coeréncia os feixes guardam informagdes sobre a fase e a amplitude de cada
um dos campos dos feixes, i. e., a fungdo de correlagao entre os campos dos dois feixes so €
diferente de zero dentro do tempo de coeréncia e é esta correlagdo entre os campos que
produz as franjas de interferéncia observadas. Por este motivo, iremos nos referir as
oscilagdes na freqiiéncia do laser como oscilagdes “Opticas”.

Para explicar as oscilagdes no dobro da freqiiéncia do laser de corante vamos
utilizar um método mais intuitivo. Suponha que temos dois pulsos idénticos, 1 e 2,
copropagantes, incidindo no sistema com um ligeiro defasamento temporal, como mostra a

figura 2.2.

N

Eixo do Tgmpo

Figura 2.2: Representagdo esquematica dos campos E (t) e E (t — 7) presentes no sistema em estudo.

A transi¢do por dois fotons entre o estado |a> e um dos estados |c> ou |d > ,

pode ocorrer de quatro formas diferentes: o sistema absorve dois fétons do pulso 1, ou, um
foton do pulso 1 e outro do pulso 2, nessa ordem, ou, um foton do pulso 2 e outro do pulso
1, nessa ordem, ou, dois fotons do pulso 2. A representacdo dessas transi¢des ¢ feita na
figura 2.3. A oscilagdo no dobro da freqiiéncia do laser incidente ¢ o resultado de um efeito
quantico. Cada uma das coeréncias, p,c € pad, dos niveis excitados oscilam na freqiiéncia da
sua transi¢do, proximas do dobro da freqiiéncia do laser incidente. Como essas coeréncias
tém tempo de relaxagdo maior que o tempo de coeréncia do laser que as produz, entdo
podemos observar suas oscilagdes para atrasos relativos, T, maiores que o tempo de

coeréncia.
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- [€)ould)

|a)

A B C D
Figura 2.3: Representag@o das possiveis combinagdes de pares dos pulsos 1 e 2 que originam a transig¢do de

dois fotons.

Podemos distinguir as oscilagdes “Opticas” das oscilagdes quanticas através
da andlise no dominio temporal em que cada uma destas oscilagdes pode existir. As
oscilagdes Opticas so existirdo para valores do atraso relativo menores que o tempo de
coeréncia do laser de corante, pois fora desse intervalo de tempo os campos presentes em
cada pulso estdo descorrelacionados e a sua interferéncia ndo produzird oscilacdes. As
oscilagdes quanticas existem para valores do atraso relativo entre os pulsos que sdo
determinados pelo tempo de vida das coeréncias p,c € pad, pois dependem apenas do fato de
excitarmos estas coeréncias e isso pode ser alcangado através da absor¢ao de dois fotons do
campo 1 ou dois fotons do campo 2, como mostram as transicoes A e D da figura 2.3.
Sendo cada uma das transi¢des independente do atraso relativo entre esses campos temos
que as oscilagdes quanticas existem independentemente do atraso t ser maior ou menor que
T.. Entretanto para valores do atraso relativo tais que t < T, as interferéncias “opticas”
ocultam as interferéncias quanticas, isto se deve ao fato de a intensidade das primeiras
serem muito maiores que a intensidade das segundas, o que pode ser verificado pelo fator 4
que multiplica o termo que caracteriza as oscilagdes “Opticas” na equagao (2.57).

Um efeito semelhante tem sido estudado utilizando a técnica de Controle

Temporal Coerente (CTC) [42]. Esta técnica consiste em, utilizando dois pulsos idénticos,
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ultracurtos, criar no dominio temporal dois caminhos quanticos ligeiramente defasados no
tempo. Esse atraso temporal ¢ usado para controlar a fase da interferéncia. Esta técnica ¢
semelhante a utilizada para fazer medidas de franjas de Ramsey [43 — 45], com a diferenca
que no CTC, as franjas de interferéncia sdo observadas no dominio temporal, enquanto que

as franjas de Ramsey sdo observadas no dominio de freqiiéncias.

2.5 — Dependéncia do sinal de MQO com a polarizacio dos campos

Nesta secdo iremos estudar o comportamento das oscilagdes presentes no
sistema, para diferentes estados de polarizagdo dos campos incidentes. Utilizando as
propriedades de simetria do meio em estudo, iremos obter a intensidade do sinal de MQO
para duas situacdes distintas. Na primeira consideramos que as polarizacdes dos pulsos que

incidem sobre o sistema nos instantes t e t — T sdo paralelas, sendo estas polarizacdes na
mesma dire¢do do campo E,, o qual estd presente no sistema em todo o intervalo de tempo

considerado. No segundo caso considerado, os pulsos que incidem sobre o sistema atdmico

nos instantes t e t — t tém polarizagdes perpendiculares, sendo que o pulso no instante t — ©
estd polarizado na mesma dire¢do do campo E;.

Por estarmos calculando um sinal de MQO, a suscetibilidade de interesse ¢ a
suscetibilidade de terceira ordem. Devido as propriedades de simetria pode-se mostrar que,
em meios isotropicos, os elementos do tensor que constituem a suscetibilidade de terceira
ordem obedecem as regras do conjunto de equacdes (2.59) [46], o qual indica quais
elementos do tensor suscetibilidade serdo diferentes de zero e as relagdes entre eles. Nessas
equagdes os trés ultimos indices sobrescritos indicam as polarizacdes dos campos que
interagem com o meio € o primeiro indice sobrescrito indica a polarizagao do campo gerado

pelo processo de MQO.
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;t/xxxx — Zyyyy — ZZZZZ ,
Z Wz _ Zzzyy — Zzzxx — Zxxzz — Zxxyy — Z yyxx’
Z oz _ Zzyzy — szzx — szxz — nyxy — Z yxyx’
7 vy Zzyyz — szxz — szzx — lxyyx — lyxxy’
7= Y (2.59)

a) Polarizagdes Paralelas.

Consideramos inicialmente que os pulsos E(t) e E(t —7) tém polarizagdes

paralelas ao longo da direcdo y . Neste caso podemos escrever os campos El (w) e E2 (w,)

Ccomo:

El (@,) = E(o, )[)A’ + eiiwﬂf/]a

E,(,) = E(@,)17+e773]. (2.60)
Como o campo E3 ¢ paralelo aos campos da equagdo (2.60), temos:
() = E(}). (2.61)

Note que as equagdes (2.60) e (2.61) sao idénticas as equacgdes (2.37) e (2.38).
Entdo ao continuarmos com os calculos iremos obter os resultados encontrados na secdo
2.4. A intensidade do sinal de MQO sera entdo dada pela equagdo (2.56). Devido a simetria
do meio, se todos os campos tém polarizacdes paralelas, entdo para qualquer direcdo no
plano xy o campo gerado também tera polarizacdo ao longo da dire¢do dos demais campos

e o resultado sera dado pela equagao (2.56).

b) Polarizagdes perpendiculares.
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Vamos agora considerar o caso em que as polarizacdes dos pulsos E(¢) e

E(t —7) sao perpendiculares. Neste caso os campos E, e E, podem ser reescritos como:

E (@) = E(o)|t+e7 5],

Ey(@,) = E(,)|f +e7 5], (2.62)

Continuamos considerando que a polarizacdo do campo FE, ¢ paralela a

direcdo y . Neste caso g(®,,w, + @, —m,,7) serd um tensor dado por:
2@, 0, +0,—w,,7)=[F+e P [F+e U] S, (2.63)

Esta expressao pode ser visualizada na figura 2.4. Como o pulso que interage
com o sistema atdmico no instante t tem polarizagdo x e o pulso que interage com o sistema
no instante t — T tem polarizacdo y, entdo existem quatro formas possiveis de excitar os

niveis ¢ ou d.

- |c>ou|d>

)

1 2 3 4
Figura 2.4: Transic¢do por dois fétons mostrando a polarizagdo dos campos. Em vermelho temos o pulso que

interage com o sistema atdmico no instante t e em azul o pulso que interage com o sistema no instante t — 1.
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Utilizando o conjunto de equagdes (2.59), as quais estdo relacionadas com a
simetria do meio, obtemos que a polarizagdo macroscopica gerada no meio tera duas

componentes definidas por:

—io T —i(oy+w,—0))T

g(w,0,+o,—o,7)=[e""" +e JR+[1+e @ 75 (2.64)

Para obtermos a intensidade do sinal de MQO em fungdo do atraso relativo
entre os pulsos que interagem com o sistema nos instantes de tempo t e t — T, comecemos
por reescrever a equacao (2.36), desta vez explicitando a dependéncia das constantes K;

com a polarizagdo dos campos:

K= "k (i=c,d) (2.65)

onde j ¢ a direcdo da polarizacdo do campo gerado no meio, m corresponde a polarizacao
do campo E, ek, | sdo as diregdes das polarizagdes dos outros campos. Para o caso 1 da

figura 2.4 temos uma transi¢do de dois fotons os quais sdo provenientes do pulso que

interage com o sistema no tempo t, i. €., ambos os fotons tém polarizacdo na direcdo x.

Como estamos assumindo que a polarizacdo do campo E, serd sempre na dire¢do y temos:

Kiyyxx = :Uaby/uihykaixx . (2.66)

Na equagdo (2.66) utilizamos uma das relagdes do conjunto de equagdes
(2.59) que nos diz que, se as polarizagdes dos trés campos incidentes obedecem a
configuragdo YXX o campo gerado sera ao longo da dire¢do p. Procedendo de forma
analoga para as situacdes 2, 3 ¢ 4 apresentadas na figura 2.4, temos que as constantes de

acoplamento efetivo, para cada situagdo sdo: K;™*, Ki** e K", respectivamente.
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Voltando ao célculo da polarizagdo, a equagdo (2.64) nos diz que o campo
gerado no processo de MQO terd duas componentes uma ao longo da dire¢do X e a outra

ao longo da dire¢do p. Temos entdo que as duas componentes da polarizagdo

macroscopica gerada no meio sao dadas por:

P(3)(0) )= N J.da) E(C()l)E(C()3 +0)4—Q)I)E*(CO3).
X 4 1 .
2h3‘90 [(a)4 _a)ab)_lj/ab]

[e7 7 - K 4 e @rosn et g ] [T L KT et et g

{ - - < - 1,(2.67)
[(w3+a)4_a)ac _Zyac] [(w3+a)4_a)ad)_l}/ad]
para a direcdo x . Analogamente para a diregdo y teremos:
P(3)(w )= N J‘da) E(wl)E(a)3+a)4_a)1)E*(w3).
y 477 H33 1 .
2h 80 [(a)4 _a)ab)_lyab]
[Kcyyxx + e—i((u;mnr . Kcyyyy] [Kdyyxx + e—i(w3+(u4)r _Kdyyyy ]} . (2.68)

[(0)3 +a)4 _a)ac _iyac] [(a)S +0)4 _a)ad)_ij/ad]

Para um meio isotrdpico, as constantes de acoplamento efetivo que aparecem
nas equagdes (2.67) e (2.68) nao tém, necessariamente, uma relacdo entre si e por isso nao
podem ser fatoradas, como foi feito no caso de termos todos os campos com a mesma
direcdo de polarizagdo. Neste caso, o sinal gerado na MQO nao deve apresentar nenhuma
oscilacdo, seja “oOptica” ou quantica, como também, nenhum batimento na diferenca de
freqliéncia dos niveis envolvidos. Para tentarmos observar esses efeitos vamos considerar
que a transi¢ao de dois fotons excita apenas um nivel atdmico ao invés de excitar dois
niveis simultaneamente. Vamos também considerar que os niveis ¢ e d correspondem aos
niveis /8s e 16d do rubidio, respectivamente.

Para que estes efeitos estejam presentes no sinal de MQO, quando os pulsos

com atraso relativo apresentam polarizagdes perpendiculares, € preciso que as transigdes
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envolvidas no sistema levem a uma relagdo entre as diferentes constantes de acoplamento.
Isto pode ser observado se analisarmos o caso em que o sistema atdmico ¢ um atomo de
metal alcalino e os niveis ¢ e d, correspondem a niveis ns e n d, respectivamente. Também
vamos considerar a situacdo em que cada nivel, ¢ ou d, ¢ excitado separadamente. Neste
caso, as constantes de acoplamento calculadas (ver apéndice A.2 e [38]) guardam as
seguintes relagoes:

1) Para o nivel ns:

Kmyyyy — Kmyyxx , (269)
K "™=K,"=0. (2.70)
ii) Para o nivel n 4:
E K wyy _ g K yyxx. K xpxy K Xyyx 2 71
4 16d - 2 16d - 16d - l6d . ( . )

Quando s6 o nivel ns ¢ excitado, a polarizacao gerada no meio ¢ dada por:

P (@,)=0, (2.72)
N E(@)E(w, +o, —o)E" (0,)K 7
Py(3)(a)4): y jdwl 1 3 4 1 ' 3)™d .
h SO [(a)4 _a)ab)_”/ab]

[1 + e—i(a)3+a)4)1 ]

(@, + 0, —®,,) =1V 4] .

(2.73)

Isto é, apenas a componente da polarizagdo na diregdo do campo E; €

diferente de zero. Calculando a intensidade do sinal gerado, obtemos:
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Iyoc

\2
N27z3/2|E(a)3)|2(Kdym) '[ do, fexp| - Qo,, -0, -0,)’
ahégoz [(a)4 _a)ab)2 +7/ab2]

[1 + cos(w; + o, )r]

(o, +o, _a)ad)z +7ad2] '

Verificamos que apenas a oscilagdo no dobro da freqiiéncia do laser de
corante pode ser observada. Esta oscilag@o ¢ evidenciada pelo termo cos[(®; +w4)t]. Tanto
a oscilag@o na freqii€ncia do laser de corante como a contribui¢@o do pico central (dentro de
1 < T,.) ndo aparecem na equagdo (2.74). Este resultado indica que quando os dois pulsos
consecutivos tém polarizagdes perpendiculares ¢ possivel eliminar as oscilagdes “Opticas”
que eram observadas no sinal de MQO quando todos os campos envolvidos tinham
polarizacdes paralelas.

Quando apenas o nivel nd ¢ excitado pela transi¢do de dois fotons, as

equagoes (2.67) e (2.68) se reduzem a:

p (3)(0) )= N J‘da) E(C()I)E(CO3 +w, —a)l)E*(a)3)Kchxy
X 4 1 .
2h380 [(0)4 _a)ab)_lj/ab]
[e—ia)lr + e—i(w3+{u4—a)l)r] (2 75)
[(0)34‘&)4_0)“0)_1‘]/“0] ’ .
c:
E E +w, —w )E" K7
Py(3) (0)4) — ]:[ Ida)l (a)l) (a)3 a)4 wl ) (0)3) c .
2h 80 [(a)4 _a)ab)_l?/ab]
_ —i(w3+w,)T
[1=2¢ ] (2.76)

[(0)3 +a)4 _a)ac)_i}/ac] .

E a intensidade do sinal em cada dire¢do ¢ dada por:
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XyX 2
N27z3/2|E(a)3)|2<KC ”) do, Qw, -0, -0,)’
I — '[ 5 S-exp| — >
an’e, (@, —@,)" +74 ] 4a
[1+e ]
: -, (2.77)
[(0)3 +a)4 _a)ac) +7ac ]
e na diregdo y:
XX 2
N, (K [ do [ Co-o o
' 20h°," (@4 —@,)" +74 ] 4a’

[5S—4cos(w; +w,)7] (2.78)

[(Cl)3 +a)4 _a)ac)2 +7/a02] .

Da equacdo (2.77) verificamos que nenhuma oscilacdo serda observada.
Entretanto o sinal apresenta um pico em torno do zero de atraso relativo entre os pulsos, o
qual decai exponencialmente com o tempo de coeréncia do laser de corante. Na equacao
(2.78) temos uma componente de fundo constante e uma oscilagdo no dobro da freqiiéncia

do laser incidente correspondendo a oscilagdo quantica.
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Capitulo 3 Introdugdo

3.1 - Introducao

Ap6s termos calculado a intensidade do sinal de MQO, dada pela equagao
(2.56), devemos realizar a integragdo na freqiiéncia de saida, w4, para podermos obter um
grafico da intensidade em fungdo do atraso relativo entre os pulsos E(f) ¢ E(t—7). Para
tanto utilizaremos um software matematico que realizara uma varredura do atraso relativo
entre esses campos e para cada valor desse atraso efetuard a integral em m4. Assim teremos
um célculo numérico do resultado obtido em um experimento de MQO, resolvida no
tempo, utilizando luz incoerente.

Primeiramente os parametros utilizados nos célculos ndo correspondem a
nenhum sistema atomico real. Tais pardmetros foram escolhidos com o objetivo de facilitar
a analise dos resultados obtidos e tornar o tempo de maquina, i. €., 0 tempo necessario para
a realizacdo de cada uma das integragdes numéricas, menor.

Em seguida, aplicaremos os resultados obtidos em um sistema fisico real, o
atomo de rubidio. Modificaremos os pardmetros atomicos de tal forma que os niveis a, b, ¢
e d da figura 2.1 correspondam aos niveis Js, 6P3,, 16d e 18s do rubidio, respectivamente.
O estudo computacional realizado no rubidio se dividira em duas partes. Na primeira parte
vamos considerar que todos os campos presentes nas simulagdes tém polarizagdes ao longo
da mesma dire¢do. Nessa analise iremos levar em conta fatores que nao foram considerados
no caso do sistema atdomico hipotético, como por exemplo, a diferenga nas constantes de

acoplamento das transi¢des envolvidas. Na segunda parte vamos analisar o comportamento
do vapor de rubidio quando os pulsos E(f) e E(f—7)tém polarizagdes perpendiculares.

Para tanto iremos supor, assim como foi feito na se¢do 2.6 b), que a transi¢cdo por dois
fotons ndo excita simultaneamente os niveis /6d e 18s, excitando apenas um dos niveis em
questdo. No caso de excitarmos o nivel /8s o comportamento do sinal de MQO ¢ dado pela
equagdo (2.74), no caso de utilizarmos o nivel /6d esse comportamento sera descrito pelas

equagoes (2.77) e (2.78).
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3.2 — Célculo numérico para um sistema atomico hipotético

Nesta secdo iremos discutir, através de calculos numéricos, os resultados
obtidos quando consideramos que todos os campos incidentes sobre o sistema atomico
possuem polarizagdes ao longo da mesma direcao.

Apesar de ndo utilizarmos parametros que correspondam a um sistema

campo/atomo real, neste primeiro calculo, tentamos aproxima-los o maximo possivel de

uma situagdo realizavel experimentalmente. Para isso consideramos que os campos E; e

—

E, sdo provenientes de um mesmo laser de corante com banda larga. O laser deve ser
banda larga pois queremos excitar simultaneamente dois niveis energéticos distintos. Esse
tipo de laser pode ser construido e existem varios exemplos do mesmo na literatura [47].
Nas nossas andlises iremos utilizar unidades de freqiiéncia e de comprimento que facilitem
os calculos do programa. As unidades escolhidas foram o radiano por femtossegundo para a
freqliéncia e o micrometro para o comprimento, de forma que a freqiiéncia central do laser
de corante ¢ w; = 3,12802 rad/fs e o comprimento de onda central ¢ A; = 0,602 pm.
Escolhemos um tempo de coeréncia curto, da ordem de 60 fs, para minimizar o valor do

atraso relativo entre os campos, T, necessario para a visualizacdo dos fendmenos de
interesse. O campo E; que incide sobre o sistema tem um comprimento de onda igual a

Az = 1,064 um, (3 = 1,7698 rad/fs), correspondendo ao modo fundamental de um laser de
Nd:YAG.

Os valores considerados para as freqiiéncias das transi¢cdes de interesse
envolvendo os niveis a, b, ¢ e d da figura 2.1 foram: ®,, = 4,48032 rad/fs , m,. = 6,24795
rad/fs e m,q = 6,25231 rad/fs. Destas, apenas a ultima, m,q, ndo corresponde a freqiiéncia de
transigdo entre os niveis correspondentes do rubidio (5s e /8s). Para estes valores de
freqliéncia temos que a separagdo entre os niveis ¢ e d nas unidades utilizadas ¢ de 0,00436

. -1 .
rad/fs, o que corresponde a aproximadamente 23 cm™ . Consideremos que as taxas de
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relaxacdo das coeréncias dos niveis b, ¢ € d sdo iguais entre si e tém como valor: Yab = Yac
= Yad = 2-107 fs''. Mais uma vez escolhemos valores de parametros diferentes dos valores
reais para podermos observar, num menor valor do atraso relativo, os fendmenos de
interesse. Além disso uma outra simplificagdo foi feita, nesta consideramos que as
constantes de acoplamento efetivo K.” ¢ K¢’, definidas na equacdo (2.36), sdo iguais e tém
valor 1. Com esta simplificacdo a probabilidade de transi¢do entre os niveis a e ¢ ¢ igual a
probabilidade de transicdo entre a e d, possibilitando uma melhor visualizacdo dos

batimentos existentes.

Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

4,0

2,0 1

Intensidade (un. arb.)

0,0

T T
-2000 -1000 0 1000
Atraso Relativo (fs)

T T T T T
2000 3000 4000 5000 6000 7000

Figura 3.1: Grafico da intensidade do sinal de MQO em fun¢do do atraso relativo.

Num primeiro céalculo utilizamos todos os termos da equagdo (2.56), para
obtermos o comportamento mais geral do sistema em estudo. O resultado ¢ apresentado na

figura 3.1.
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Nesta figura podemos observar o comportamento previsto pela equagdo
(2.56). Temos a presenca de um pico central cuja largura depende do tempo de coeréncia
do laser de corante, devido a exponencial que contém a constante o, a qual ¢ inversamente
proporcional ao tempo de coeréncia deste laser, ver equacao (2.52). Além disso, dentro
desse pico central devemos observar oscilagdes numa freqiiéncia aproximadamente igual a
freqliéncia do laser de corante que incide sobre o sistema. Para valores do atraso relativo
muito maiores que o tempo de coeréncia do laser de corante, T >> T., observamos
oscilagdes no dobro da freqiiéncia do laser de corante que incide no sistema. O batimento
observado na figura 3.1 se deve as diferencas entre as freqii€ncias de ressonancia do
sistema atdmico (mu, + M3, Mac, Mad). Na figura 3.1 podemos notar que o pico central € a
regido de maior intensidade no sinal de MQO. Também, podemos obter a razdo entre o
maximo do pico central e a média das oscilagdes nas regidoes em que T >> T, sendo essa
razao igual a 4.

A partir da figura 3.1 podemos utilizar a largura do pico central para estimar o
valor do tempo de coeréncia do laser de corante. Para isso fizemos uma ampliagdo de uma
parte da figura 3.1 que vai de -80 a 80 fs, como mostra a figura 3.2. Tomando o atraso
relativo necessario para que o pico central cai pela metade do seu valor em t = 0,
encontramos T, = T, i. €., a largura a meia altura do pico central ¢ igual a duas vezes o
tempo de coeréncia do laser de corante que interage com o sistema atomico. Na figura 3.2
podemos observar que o tempo necessario para que o sinal de MQO caia pela metade €,
aproximadamente, 60 fs.

As freqiiéncias que estdo presentes no sinal de MQO podem ser obtidas a
partir da transformada de Fourier do grafico apresentado na figura 3.1. O resultado se
encontra na figura 3.3, onde sdo observados dois picos no espago de freqii€ncias, proximos
de 3,13 rad/fs e 6,26 rad/fs, i. e., um pico em torno da freqiiéncia central do laser de corante
e o outro no dobro desse valor. Uma analise cuidadosa mostra que cada pico corresponde,
na realidade, a trés picos distintos, como exemplificado no detalhe da figura 3.3, o qual

corresponde a uma amplificagdo em torno do valor 27 rad/fs. Estes trés picos estdo
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associados ao sistema atdmico em estudo: os dois primeiros correspondem as ressonancias
devido a transi¢ao de dois fotons entre os niveis a € ¢, € a e d, e o terceiro, corresponde a
ressonancia por trés fotons da transicao entre os niveis a e b. Estes picos em torno do valor
6,25 rad/fs correspondem entdo as freqiiéncias m,c, (M3 + ®ap) € Wag, € SA0 responsaveis pelo

comportamento apresentado na figura 3.1 para valores de t >> T..

Ampliacdo da Figura 3.1 Mostrando
o Pico Central

9,0
'S 60
£
I ]
S
é_) 3,0
A=
ool ,M.HW,“W“ | W,W”, -
-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
Atraso Relativo (fs)

Figura 3.2: Ampliacdo da figura 3.1 na regido do pico central. Podemos notar nessa figura as oscilagdes que

caracterizam o sinal de MQO.

A resolugdo, obtida no espago de freqiiéncias, com o método utilizado para

obtermos a transformada de Fourier ¢ dada por:
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Av

I

1

Tm

onde Av ¢ a separacdo entre dois pontos consecutivos no dominio espectral e Ty, € o valor

maximo da abscissa no dominio temporal. Note que, devido as separagdes entre as
A e o1s . ~ 4 -1 . , .

freqiiéncias utilizadas nas simulagdes serem da ordem de 10" fs*, foi necessario

utilizarmos valores da ordem de 10* fs para o atraso relativo entre os pulsos E(f) e

E(t—7), a fim de podermos separar as diversas freqiiéncias existentes no sinal de MQO.
Os batimentos na envoltoria do sinal se devem as diferencas entre as
freqliéncias de ressonancia do sistema. A diferenga entre as freqiiéncias da transi¢ao de dois
fotons, wae € My, € igual a 4,36-10'3 rad/fs e corresponde a um batimento de periodo igual a
1441 fs. Pela figura 3.1 podemos verificar que esse € o periodo de dois picos adjacentes. As
diferencas entre (M3 + Mgp) € Mag © ENLrE Mye € (3 + Wap), S30 iguais a 2,19:107 rad/fs, e sdo

responsaveis pelo batimento de 2900 fs, entre maximos de mesma amplitude.

Transformada de Fourier de Figura 3.1

5,0 ! I T T T T T T T
Ampliacio Mostrando Estrutura de Picos em Torno do Valor 21 |
4,07 50 -
_ )
¥ o ]
‘5 4,0
! 3,07 0 , -
g , 3,0
N—
Q 2,0 4
e
é 2,0+ 1,0 - R ]
=
0,0 T T T T
5 6,220 6,233 6,246 6,258 6,271 6,283
1,0 -
Oyo T I T I T I T I T I T
0 5 10 15 20 25 30

Freqiiéncia (rad/fs)

Figura 3.3: Grafico da transformada de Fourier da fungdo exibida na figura 3.1.
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A diferenca na intensidade dos picos em 1 ¢ em 27 observados na figura 3.3
se deve ao fato de termos realizado a transformada de Fourier numa regido em que as
oscilagdes nas freqiiéncias em torno do valor 2t dominam o sistema, i. €., na figura 3.1
essas oscilagdes existem em todo o intervalo de tempo considerado, enquanto que as
oscilagdes nas freqiiéncias em torno do valor m existem apenas para intervalos de tempo
menores que o tempo de coeréncia do laser de corante.

A dependéncia da intensidade dos picos na transformada de Fourier com o
intervalo temporal analisado ¢ apresentada na figura 3.4. Nesta figura mostramos a
transformada para o intervalo de -80 fs a 80 fs, e observamos uma relacdo entre as
intensidades diferente da observada na figura 3.3. Isto se deve ao fato de termos restringido
a regido temporal para valores do atraso relativo entre os pulsos da ordem do tempo de
coeréncia do laser de corante (t = T.). De acordo com a equagdo (2.54), nessa regido as
oscilagdes na freqiiéncia central do laser de corante (oscilagdes “Opticas’) sdo mais intensas

que as oscilagdes no dobro desta freqii€éncia (oscilagdes quanticas), por um fator 4.

Transformada de Fourier de Figura 3.2

25 ' | ' | ' | ' | '

20 1
—_ ] i
o]
=
; 15 - .
2 ] 1
3
= 10 -
a ] -
g i

0 V\'WT’JL T T T T y T T T T

I
5 10 15 20 25 30
Freqiiéncia (rad/fs)

Figura 3.4: Transformada de Fourier da regido entre -80 fs e +80 fs.
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A figura 3.5 mostra, em escala ampliada, o comportamento do sinal de MQO,

para duas regides distintas do atraso entre os pulsos: T~ 0 et >>T..

- Oscilagoes "Opticas" ) Oscilagdes Quanticas
~ 8 -
<
(s
g o -
N
Q
<
<
24 ]
wl
S|
3
=, i

o4 _

— T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
20 15 10 s 0 5 10 Is 20 30003005 3010 3015 3020 3025 3030 3035 3040
Atraso Relativo (fs) Atraso Relativo (fs)

Figura 3.5: Comparagao entre oscilagdes “Opticas” e quanticas presentes no sistema.

A primeira regido corresponde a valores do atraso relativo entre os pulsos

E(t) e E(t—7) que variam de -20 fs a +20 fs. Essa regido esté situada dentro do tempo de
coeréneia do laser de corante e, devido & superposicdo temporal entre os pulsos E(¢) e

E(t—1), temos como resultado a interferéncia na freqiiéncia central do laser de corante ou

interferéncias “opticas”. Na segunda regido o atraso relativo assume valores de 3000 fs a
3040 fs, ou seja, estamos numa regido em que os efeitos associados com o tempo de
coeréncia do laser de corante podem ser desprezados. Temos entdo uma oscilagdo no dobro
da freqiiéncia central do laser, o que caracteriza uma oscilagdo quintica. E importante
observar que as interferéncias quanticas existem para qualquer valor do atraso relativo, s
nao sendo possivel visualiza-las na primeira regiao devido a maior amplitude das oscilagdes
“Opticas”. O fato das oscilagcdes quanticas existirem também para T < T, modifica a forma
das oscilagdes “Opticas”, as quais, como podemos ver na da figura 3.5, ndo € uma funcao

co-seno simples, apresentando os minimos “achatados”.
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Na figura 3.6 apresentamos uma regido onde as interferéncias “Opticas” e
quanticas existem simultaneamente e tém praticamente a mesma amplitude. Nesta figura
notamos o decaimento da amplitude das oscilagdes “Opticas” e em conseqiiéncia disso o
sinal de MQO fica restrito a contribui¢ao das oscilagdes quanticas. Podemos entdo resumir

o comportamento na regido de transicdo da seguinte forma: com o aumento gradativo do
atraso temporal entre os pulsos E(¢) e E(t—r7), maximos devido as interferéncias

quanticas aparecem entre 0s maximos associados as interferéncias opticas.

Regido de Transicdo entre Interferéncias
"Opticas" e Quéanticas

Intensidade (un. arb.)
N
]

T T T T T T T T T T T T

40 50 60 70 80 90 100
Atraso Relativo (fs)

Figura 3.6: Ampliac@o da figura 3.1 em uma regido de transi¢ao entre os padrdes interferométricos que

caracterizam as oscilagdes “Opticas” e quanticas.

Analisamos também o comportamento da intensidade do sinal de MQO com

as taxas de relaxag@o das coeréncias dos niveis. Numa primeira abordagem aumentamos o
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valor dessas taxas, de 2-107 fs! para 2- 107 fs”', em todos os niveis envolvidos no sistema.
O resultado ¢ apresentado na figura 3.7.

Neste caso podemos observar as mesmas caracteristicas apresentadas na
figura 3.1, i. e., um pico central que depende do tempo de coeréncia do laser de corante,
batimentos nas diferengas das freqiiéncias presentes no meio e a ocorréncia das oscilagdes
“Opticas” e quanticas. Além disso podemos observar um claro decaimento na intensidade
do sinal de MQO, devido ao aumento do valor das taxas de relaxacdo das coeréncias do
sistema. Com esse aumento, as coeréncias dos niveis tendem a zero mais rapidamente, o
que acarreta uma diminui¢do no sinal de MQO. Este efeito também estd presente no grafico
da figura 3.1, porém por estarmos utilizando taxas de relaxa¢do muito pequenas nao ¢

possivel visualiza-lo dentro do intervalo de tempo considerado.

Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

Intensidade (un. arb.)

T T T T
-9000 -6000 -3000 0 3000 6000 9000 12000 15000 18000
Atraso Relativo (fs)

Figura 3.7: Comportamento do sinal de MQO para valores de taxas de relaxagdo das coeréncias muito

elevados.
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Podemos analisar a dependéncia do sinal de MQO através das expressoes
obtidas no capitulo 2. Pela equagdo (2.56) a parte do sinal que contém a dependéncia com

as taxas de relaxag@o pode ser agrupada como:

2 W), —W3—0y 2
. 2ﬂ3/2|E(co3)| {J» do, ‘e_<2 o ) . (Kc//)z
! a [(0)4 - a)ab)z +7/ab2] [(a)3 + C()4 - a)ac)z + 7/ac2]
Qo). —o; *“’4)2 11\2
dow - K
ff s e S0 (3.2)
[(a)4_a)ab) +7/ab ] [(a)3+a)4_a)ad) +7/ad ]
7(2“’“*‘03 7(1)4)2 /I /I
+ J‘ da)4 e 4a* A 2Kc Kd [(CO3 + o, — a)ac)(a)3 + Dy — a)ac) B yac}/ad]}
(@, ~@,)" + Vabz] (@, + @, ~®,)" + 7ac2][(a)3 + @, ~0,) + 7/ad2]

Temos entdo a soma de trés integrais no dominio espectral. Para obter a
dependéncia temporal, e assim podermos comparar o comportamento dessas fungdes com o
grafico apresentado na figura 3.7, devemos obter a transformada de Fourier da equacao
(3.2). Note que em todas as integrais temos Lorentzianas no integrando. A transformada de

Fourier de uma Lorentziana ¢ dada por [48]:

= 5

a

TF[ ! 2} Jr/2e (3.3)
a +o

onde TF significa que estamos tomando a transformada de Fourier e “a” ¢ uma constante
arbitraria.

Aplicando este resultado na equagdo (3.2) devemos obter exponenciais que
decaem com o tempo, com a caracteristica de que quanto maior for a taxa de relaxacdao da
coeréncia mais rapidamente o sinal ira decair (note que as taxas de relaxagdo que aparecem
na equacao (3.2) fazem o papel da constante “a” na equagdo (3.3) e por isso o decaimento

depende dessas taxas). Como nessa primeira simulacao todas as taxas de relaxagao tiveram
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um valor muito elevado, o sinal como um todo apresenta um decaimento rapido como pode
ser visto na figura 3.7.

Como um teste para a dependéncia do sinal de MQO com as taxas de
relaxacdo das coeréncias vamos fazer a taxa de coeréncia entre os niveis a € b muito maior
que as taxas de relaxagdo das coeréncias entre os niveis a@ € ¢ ou a e d. O comportamento
que devemos observar ¢ que, como a taxa de relaxacdo entre os niveis a € b € muito grande,
o sinal de MQO ndo deve apresentar a freqiiéncia correspondente a ressonancia por trés
fotons, (0, + ®3), pois 0 termo que possui a dependéncia com essa freqiiéncia apresenta
um decaimento muito mais rapido que o decaimento dos termos correspondentes as
freqliéncias m,c € ,q. Devemos entdo obter um batimento na envoltéria do sinal
correspondente a diferenga entre as freqliéncias m,. € ®,q. Os valores das taxas de relaxacao
nesse calculo foram vy,, = 2102 f5! e Yac = Yad = 2:107 f5™!. O resultado se encontra na

figura 3.8, cujo periodo de oscilagao da envoltdria € de aproximadamente 1445 fs.

Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

Intensidade (un. arb.)

T T T T T T T
-10000 -5000 0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000
Atraso Relativo (fs)

Figura 3.8: Comportamento do sinal de MQO para valor da taxa de relaxagdo da coeréncia entre os niveis a e

b muito maiores que as demais taxas de relaxacdo das coeréncias presentes no sistema.
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A transformada de Fourier deste sinal ¢ apresentada na figura 3.9. Podemos
notar que s6 dois picos estdo presentes cujas freqiiéncias correspondem a wue € 49 Além
disso a diferenca entre estas freqiiéncias ird originar oscilagdes temporais de periodo igual a
1440 fs, resultado em perfeito acordo com o periodo das oscilagdes da envoltoria da figura
3.8. Também podemos observar que a freqii€éncia associada a ressonancia por trés fotons,
®ab T M3, N30 aparece no grafico da transformada de Fourier confirmando a anélise baseada

nas taxas de relaxagdo das coeréncias dos diversos niveis presentes no sistema.

Transformada de Fourier da Figura 3.8

5 T T T T T T T T T T T

Amplitude (un. arb.)

T T T T T T T T
0,002 0,003 0,004 0,005 0,006 0,007 0,008

Freqiiéncia (un. arb.)

Figura 3.9: Transformada de Fourier da fung¢@o mostrada na figura 3.8. Note os dois picos correspondentes as

freqiiéncias @, € 0,q.

Analisamos, também, a situagdo em que as taxas entre os niveisaec,ea e d
sd0 muito maiores que a taxa entre os niveis a e b. Os valores utilizados foram trocados em
relacdo aos valores do calculo apresentado na figura 3.8, 1. €., Yac = Yad = 2102 5 e Yab =
2:107 fs. O resultado obtido & apresentado na figura 3.10 e sua transformada de Fourier na
figura 3.11. A intensidade do sinal de MQO apresenta apenas uma freqiiéncia de oscilacao,
que corresponde a freqiiéncia de ressonancia por trés fotons, m,, + ;3. Isto € esperado pois,

como as taxas de relaxacao da coeréncia para os demais niveis sdo muito grandes, 0s
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termos que contém as freqiiéncias relacionadas a esses niveis devem se aproximar de zero

muito rapidamente. Neste caso, como s6 uma freqiiéncia sobrevive no sinal ndo

observamos nenhum batimento. O detalhe na figura 3.10 mostra uma ampliagao da regido

que vai de 13300 fs a 15050 fs.

Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

Intensidade (un. arb.)

13300 14000 14700
Ampliagdo Mostrando Oscilagdo na Freqiiéncia o, + o,

U 1
-10000

-5000 0

5000 10000 15000 20000
Atraso Relativo (fs)

T
25000 30000 35000

Figura 3.10: Comportamento do sinal de MQO para Y, << Yac, Yad-

Transformada de Fourier da Figura 3.10

Amplitude (un. arb.)
N

0 v

T
0,002 0,003

T T
0,006 0,007

Freqiiéncia (un. arb.)

T T
0,004 0,005 0,008

Figura 3.11: Transformada de Fourier da fungdo mostrada na figura 3.10. Note que temos apenas uma

freqiiéncia o que acarreta na auséncia de batimentos na envoltoria do sinal mostrado na figura 3.10.
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3.3 — Calculo numérico utilizando parametros do atomo de rubidio

Nesta secao calculamos o sinal de MQO gerado em um vapor de rubidio, em
fungdo do atraso relativo entre pares de pulsos de um laser banda larga. Nosso interesse ¢
fazermos uma previsdo do experimento que estd em desenvolvimento no laboratorio. Os
valores das freqiiéncias de transicdo entre os diversos niveis do nosso sistema foram
escolhidos de forma que os niveis a, b, ¢ e d da figura 2.1 correspondam aos niveis Js,
6P;., 16d e 18s do rubidio, respectivamente. Nas unidades de freqiiéncia utilizadas em
nossas simulagdes, i. €., o radiano por femtossegundo, essas freqiiéncia de transi¢do sao
dadas por: , = 4,47950 rad/fs, w,e = 6,24795 rad/fs € w,q = 6,25065 rad/fs [49]. Além
disso as taxas de relaxacdo das coeréncias entre os diversos estados envolvidos no sistema
também foram alteradas em relagdao ao valor utilizado na se¢do 3.1 para um valor que
correspondesse ao atomo de rubidio. Os valores utilizados nas simulagdes foram: taxa de
relaxacdo da coeréncia entre os niveis a € b, Yo = 9,17431- 107 fs'l, entre 0s niveis @ € ¢, Yac
=2,21-10"" fs" ¢ entre os niveis a e d, Yo = 3,03-10™° fs™! [50].

Os parametros utilizados para caracteriza¢ao do laser de corante, o qual gera

0s campos El e E2 do nosso sistema, sao dados por: tempo de coeréncia 1400 fs, o que

corresponde a uma largura de banda de aproximadamente 24 cm™ (garantindo assim que
iremos excitar simultaneamente os niveis /6d e 18s) e freqiiéncia central igual a 3,12465

rad/fs. Os parametros do modo fundamental do laser de Nd:YAG, responsavel pelo campo

E. , sdo 0s mesmos que os apresentados na se¢do anterior, i. €., @3 = 1,7698 rad/fs ou A3 =
1,064 um e o tempo de coeréncia infinitamente grande, pois estamos considerando que o

campo E, tem como distribui¢do espectral uma delta de Dirac centrada em ;.

Primeiramente vamos analisar o caso em que as polarizagdes dos campos que
interagem com o atomo de rubidio sdo paralelas. Para esta configuracdao das polarizacdes

dos campos os resultados analiticos se encontram na sec¢ao 2.5 item a), porém como
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estamos trabalhando com o atomo de rubidio, mais especificamente com os niveis /6d e
18s, temos que considerar as contribui¢cdes das partes angulares e radiais das constantes de
acoplamento efetivo para os niveis em questdo. Essas contribui¢des podem ser resumidas a
multiplicacdo por fatores constantes na expressao (2.39) que nos da a polarizagao
macroscopica induzida no vapor de rubidio (para uma explicagdo mais detalhada ver
apéndice A.2). Neste caso a razdo entre K’ 16d € K/ 18s € de, aproximadamente, 3,36. O
resultado obtido, levando em conta estas contribuigdes, ¢ apresentado na figura 3.12.

Observamos que a visibilidade dos batimentos ¢ muito pequena se comparada
com a visibilidade no sistema atomico hipotético. Isto se deve ao fato das constantes de
acoplamento efetivo terem valores distintos. Entretanto ainda ¢é possivel verificar a
existéncia de dois batimentos na envoltoria do sinal, o primeiro tem um periodo de,
aproximadamente, 2350 fs, o que corresponde a diferenga de freqiiéncia entre os niveis /6d
e 18s. O segundo com um periodo de, aproximadamente, 4715 fs, corresponde a diferenca
entre as freqiiéncias dos niveis /6d e [8s em relacdo a freqiiéncia de ressondncia da
transi¢do por trés fotons. Note que, 2350 fs corresponde a uma diferenca de energia de 14,2
cm’, que ¢ aproximadamente a separacio entre os niveis /6d e I8s. Na figura 3.13
ampliamos uma regido para T > T, onde podemos visualizar melhor os dois batimentos
presentes no sinal.

As freqii€ncias presentes no sinal podem ser obtidas através da transformada
de Fourier da curva da figura 3.12, a qual ¢ apresentada na figura 3.14. Podemos visualizar,
com o auxilio da ampliacdo da figura 3.14, as trés freqliéncias que ddo origem ao batimento
duplo mostrado na figura 3.13. A diferenga na amplitude dessas freqiiéncias se deve ao fato
de termos introduzido as contribui¢des das partes angulares e radiais das constantes de
acoplamento efetivo das transi¢des entre os niveis 5s e 16d, e 5s e [8s. Pela figura 3.14
vemos que a freqliéncia de ressonancia com o nivel /6d tem uma amplitude maior que as
demais freqii€ncias presentes no sistema, e isto se deve ao fato de sua probabilidade de

transigdo ser maior (K/,, =3,36K ).
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Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

Intensidade (un. arb.)
w
1

T T T T T T T T T
-5000 0 5000

T T T T T
10000 15000 20000 25000 30000

Atraso Relativo (fs)

Figura 3.12: Simulagdo prevendo o comportamento do sinal de MQO em fungéo do atraso relativo entre os

pulsos E(#) e E(t — ) para um vapor atdmico constituido de atomos de rubidio.

‘ Ampliagdo da Figura 3.12 Mostrando o Batimento Duplo

3,0

Intensidade (un. arb.)

0,5

T T T T T T T T T T 1
12000 14000 16000 18000 20000 22000
Atraso Relativo (fs)

Figura 3.13: Ampliagdo da figura 3.12, na regido de 11000 a 22000 fs, mostrando o batimento duplo.
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Transformada de Fourier da Figura 3.12

6 T I . I . I . . ;
Ampliagdo Mostrando Estrutura de Picos
1 em Torno do Valor 6,25 rad/fs 1
—_ ‘
O 4 - 6 4 .
s
=
A . 1]
Q
9
N ] ,
= 4 4
=
< 0 ; ; ; : : \
-4 6,246 6,247 6,248 6,249 6,250 6,251 6,252 4
0 . , . , . . , . , .

T
5 10 15 20 25 30
Freqiiéncia (rad/fs)
Figura 3.14: Transformada de Fourier da figura 3.12, com ampliagdo mostrando a estrutura do pico em torno

do valor 6,25 rad/fs.

Vamos agora analisar o caso onde as polarizagdes dos pulsos E(¢) e

E(t—7)sdo perpendiculares. Neste caso, como foi visto na segio 2.5, para podermos
visualizar as oscilagdes “Opticas” e quanticas se faz necessario excitar apenas um nivel de
cada vez, i. e., excitamos, primeiramente, apenas o nivel /6d e depois apenas o nivel /8s.
Para o nivel 16d a onda gerada no processo de MQO tera componentes ao
longo das diregdes x e y, as quais devem ser analisadas separadamente. No caso de
“selecionarmos” a dire¢do y no processo de medida, iremos obter um sinal dado pela
equacao (2.78) e cujo comportamento se encontra na figura 3.15. Nesta figura ¢ apresentada
uma ampliacdo do grafico na regido que vai de 11660 fs a 11673 fs para podermos
visualizar a oscilagdo que ocorre para qualquer valor de 7, além disso podemos observar um
batimento na envoltdria do sinal e a ndo existéncia do pico central. Este batimento se deve a
diferenca entre as freqiiéncias mjeq € (Mep + ®3) que estdo presentes no sistema, o que pode

ser verificado através da transformada de Fourier apresentada na figura 3.16.
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Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

T T T T T T
11662 11664 11666 11668 11670 11672

Intensidade (un. arb.)

Ampliagdo mostrando oscilagdo
no dobro da freqiiéncia do laser

0 ! T !
0 10000

T T T T
20000 30000 40000 50000 60000

Atraso Relativo (fs)

Figura 3.15: Intensidade do sinal de MQO em fungdo do atraso relativo para a diregdo y no caso em que

apenas o nivel /6d é excitado com polariza¢des perpendiculares entre os pulsos E () e E (t—1).

Transformada de Fourier da Figura 3.15

2,0 T T T T T T T T
Ampliagdo Mostrando Estrutura do Pico
2,0

1,5 i
o
e J ,
E 1,5
=
= 1,0 1 1,0 1 -
Q
=i
é 0,5 i
=%
g 05 .
< 00— ‘ : ‘ ‘ ‘

6,246 6,247 6,248 6,249 6,250 6,251
0,0 T T T T T T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30

Freqiiéncia (rad/fs)

Figura 3.16: Transformada de Fourier da intensidade de MQO para a dire¢do y quando apenas o nivel 16d é

excitado.
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Quando realizamos a medida da intensidade do sinal de MQO para a onda
gerada que se propaga ao longo da diregdo x, obtemos o grafico apresentado na figura 3.18.
Neste caso temos apenas o pico central € uma componente de fundo sem a
presenca de qualquer oscilagdo, seja ela quantica ou “Optica”. O unico parametro do
sistema em estudo que pode ser obtido através da analise desse grafico ¢ o tempo de

coeréncia do laser de corante, que € igual a metade da largura a meia altura do pico central.

Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

10

Intensidade (un. arb.)
»
|

y T y T y T y T y T y T y T
-2500 0 2500 5000 7500 10000 12500 15000 17500

Atraso Relativo (fs)

Figura 3.18: Intensidade do sinal de MQO em fungao do atraso relativo para a dire¢do X no caso em que

apenas o nivel /6d é excitado com polarizagdes perpendiculares entre os pulsos E (t) e E (t—1).

Para o nivel 18s a onda gerada no processo de MQO sé terd polarizagao
paralela a do campo E3, no nosso caso direcdo y. A intensidade do sinal de MQO sera
entdo dado pela equagdo (2.74) e um grafico dessa equagdo, em funcdo do atraso relativo

entre os pulsos E(f) e E(¢—7), é apresentado na figura 3.19.
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O comportamento do sinal de MQO da figura 3.19 ¢ analogo ao apresentado
na figura 3.15. Isto se deve ao fato de que nas equagdes que geraram essas figuras temos
apenas a presenga das oscilagdes quanticas. A diferenca entre essas duas freqiiéncias gera o
batimento observado. Ao realizarmos a transformada de Fourier, apresentada na figura
3.20, encontramos estas duas freqiiéncias. Ao compararmos as figuras 3.16 e 3.20 podemos
notar que o pico correspondendo a freqiiéncia (wep + ®3) tem uma amplitude menor que os
picos correspondentes as freqiiéncias wieq € M35 ISto se deve ao fato de a taxa de relaxacao
da coeréncia do nivel 6P;,, ser maior que as taxas dos niveis /6d e 18s, o que acarreta um

decaimento mais rapido da dependéncia do sinal de MQO com essa freqiiéncia.

Intensidade do Sinal de MQO X Atraso Relativo

10

04

T T T T T
11680 11682 11664 11666 11668 11670 11672

Intensidade (un. arb.)
S
1

N
1

Ampliagdo mostrando oscilagdo
no dobro da freqiiéncia do laser

T T T T T T T
0 10000

T
50000 60000

T T T
20000 30000 40000

Atraso Relativo (fs)

Figura 3.19: Intensidade do sinal de MQO em fungao do atraso relativo para a dire¢@o y no caso em que

apenas o nivel 18s ¢é excitado com polarizagdes perpendiculares entre os pulsos E () e E (t—1).
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Transformada de Fourier da Figura 3.19

4 - Transformada de Fourier da Figura 3.18

L
Amplitude (un. arb.)
h

Freqiiéncia (rad/fs)

Amplitude (un. arb.)
N
1

0 . , . , . , . , . , . :
5 10 15 20 25 30

Freqiiéncia (rad/fs)

Figura 3.20: Transformada de Fourier da intensidade de MQO para a dire¢do y quando apenas o nivel /8s é

excitado.

Com os resultados das simulacdes apresentados nesse capitulo somos capazes
de prever o comportamento do sistema quando da realizagao de um experimento de MQO,
resolvida no tempo, utilizando luz incoerente. Neste caso, a resposta do sistema reflete a
dindmica das transi¢des envolvidas. Em particular poderemos observar a existéncia e a
separacao entre as oscilagdes “Opticas” e quanticas bem como os batimentos nas diferengas
de energia dos niveis que constituem o sistema atomico.

Para o caso de um sistema fisico real vimos que a inclusao da dependéncia
das partes radial e angular das constantes de acoplamento efetivo leva a uma diminuicao da
visibilidade dos batimentos no sinal de MQO. Entretanto, as interferéncias “Opticas” e

quanticas continuam visiveis e podem ser analisadas separadamente dependendo da

polarizagdao dos campos incidentes.
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Podemos verificar as previsdes teodricas apresentadas nos calculos numéricos
desenvolvidos nessa secdo através da montagem de um sistema experimental como o
apresentado na figura 3.21. O meio ndo linear a ser utilizado ¢ o vapor de rubidio, contido
numa célula selada, cuja temperatura pode ser controlada. Nesse sistema um laser de
corante ¢ excitado pelo segundo harmoénico de um laser de Nd: YAG. O meio ativo do
laser, i. e., o corante ¢ escolhido de modo que podemos sintonizar a sua freqiiéncia de
operagdo para que a transi¢ao entre os niveis 5s € /6d ou /8s do atomo de rubidio ocorra
por absor¢do de dois fotons. A cavidade do laser de corante ¢ feita de modo a termos um
laser com uma largura de banda capaz de excitar simultaneamente os niveis /6d e 18s do
rubidio. A separagio entre esses niveis ¢ de aproximadamente 14 cm™.

Posteriormente o feixe do laser de corante passa por um interferometro de
Michelson, onde se da o atraso relativo entre os pares de pulsos. O braco moével desse
interferometro ¢ controlado por um motor de passo cuja resolugdo temporal ¢ de 0,14 fs, de
modo que podemos resolver todos os fendmenos descritos, as oscilagdes Opticas e as
oscilagdes quanticas, cujos periodos sdo 2 fs e 1 fs, respectivamente.

Uma placa de meio comprimento de onda, placa A/2, é colocada antes do
interferometro de Michelson a fim de controlarmos as intensidades relativas de cada um
dos bragos. O interferdmetro ¢ construido com polarizadores, divisores de feixe, de forma a
termos polarizagdes cruzadas entre os pulsos que interagem com o sistema atdmico nos
instantes t e t — 1. Para a andlise quando os pulsos t€ém polarizacdes paralelas utilizamos
outro polarizador posicionado na saida do interferdmetro. Um terceiro polarizador permite
definir a polarizagdo do terceiro feixe de laser no processo de MQO. Este feixe corresponde
ao modo fundamental de um laser de Nd: YAG e ¢ quase ressonante com a transi¢cao entre
os niveis 16d (ou 18s) e 6P3).

Os trés feixes co-propagantes sao focalizados na célula e o sinal de MQO ¢
gerado com comprimento de onda de aproximadamente 420nm, correspondendo a transi¢cao
entre os niveis 6P, e 5s. A intensidade do sinal gerado ¢ estudada em fun¢do do atraso

relativo entre os pulsos.
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monocromador. O sinal Optico ¢ transformado em sinal elétrico com a ajuda de uma

fotomultiplicadora, sendo posteriormente analisado em um microcomputador.

Oscilador do laser de corante

Amplificador do laser de corante

Figura 3.21: Aparato experimental proposto para futuro experimento de MQO resolvida no tempo.
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4.1 — Conclusoes e perspectivas

Neste trabalho estudamos a resposta do processo ndo linear de MQO,
resolvida no tempo, para um sistema atdmico, devido a excitagdo por dois fotons,
provenientes de pares de pulsos de um laser incoerente através de calculos numéricos que
visam simular o resultado experimental.

Para um sistema de quatro niveis, calculamos a polarizagdo gerada na
interagdo com os campos incidentes, utilizando o formalismo da matriz densidade, em
ordem mais baixa de perturbacdo. Devido as flutuagdes na amplitude dos campos
incoerentes foram realizadas médias estatisticas, considerando uma densidade espectral
gaussiana para os campos. A resposta temporal do meio foi analisada introduzindo um
atraso relativo entre pares de pulsos do laser incoerente e, a distribuicao espectral do feixe
gerado foi considerada através da integracdo em freqiiéncias, da intensidade do sinal de
MQO.

Numa primeira etapa, os calculos numéricos foram realizados utilizando
parametros atdmicos de um sistema hipotético, o que nos permitiu investigar as diferentes
contribuicdes para a dindmica das transi¢des envolvidas no processo nao linear, bem como,
a dependéncia do sinal gerado com as taxas de relaxagdo do meio.

Diferentes oscilagdes estdo presentes no sinal de MQO resolvida no tempo.
Uma das oscilagdes ¢ caracterizada por ter a mesma freqiiéncia do laser incoerente e ocorre
para atrasos entre pares de pulsos menores que o tempo de coeréncia deste laser. Estas
oscilagdes podem ser associadas a uma interferéncia entre dois caminhos da transicdo por
dois fotons, a qual, por ndo envolver nenhum nivel intermediario, fica limitada pelo tempo
de coeréncia do laser. Uma interpretagdo mais simples ¢ baseada numa analogia com a
interferéncia observada num experimento com o interferometro de Michelson. Uma outra
oscilacdo ¢ caracterizada por ter freqiiéncia igual ao dobro da freqiiéncia do laser incoerente

e pode ocorrer para atrasos maiores que o seu tempo de coeréncia. Neste caso as
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oscilagdes estdo associadas a interferéncia entre dois caminhos quanticos: a absorcao de
dois fotons no instante t e a absor¢do de dois fotons no instante t — 1. Por envolver
transigdes ressonantes estas oscilagdes sdo limitadas pelos tempos de vida dos niveis do
meio. Também verificamos um batimento que ocorre na envoltdria do sinal de MQO. Este
batimento surge devido as diferencas entre as diversas freqiiéncias de ressonancia do meio
atomico.

Com o interesse na realizacdo de experimentos que apresentam os efeitos
discutidos acima, desenvolvemos as simulagdes numéricas para um vapor de atomos de
rubidio, envolvendo os estados /6d, 18s e 6P;». Todos os batimentos estdo presentes,
embora o batimento na envoltoria do sinal tenha uma visibilidade menor que no caso do
sistema atomico hipotético. Analisamos o comportamento para o caso em que as
polarizacdes dos pulsos que interagem com o sistema nos instantes t e t — T sdo
perpendiculares. Observamos que nesta situacdo a oscilagdo na freqliéncia do laser
incoerente ¢ destruida.

Como continuidade deste trabalho a proposta ¢ a realizacdo do experimento
para verificarmos se as andlises tedricas e numéricas descrevem satisfatoriamente o
comportamento de um sistema fisico real. Para isso um sistema experimental esta sendo

preparado.
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A.1 — Polarizacdo como termo de fonte do campo eletromagnético

Neste apéndice iremos analisar como um material submetido a um campo
eletromagnético responde a esse estimulo externo. Podemos modelar nosso material como
um conjunto neutro de particulas carregadas, os elétrons e os ions. Quando o material ¢
submetido a um campo eletromagnético, essas particulas se movem. Se o material
considerado for um dielétrico, como sd3o a maior parte dos materiais analisados no escopo
da optica ndo linear, entdo as nuvens eletronicas possuem certa mobilidade. Desta maneira,
durante a presen¢a do campo ha um deslocamento de cargas em relagdo as posigdes de
equilibrio, resultando na inducdo de dipolos microscopicos, 0s quais por sua vez originam
uma polarizacdo macroscopica no material. Devido a massa dos ions ser muito maior do
que a da nuvem eletronica, suas inércias ndo permitem acompanhar as oscilagdes do
campo. Sendo assim, a contribui¢do relevante para a oscilagdo dos momentos de dipolo ¢é
dada pelas nuvens eletronicas. Estes dipolos oscilantes entdo re-emitem radiacdo na
freqliéncia em que oscilam [51]. Isto pode ser facilmente visto se utilizarmos as equagoes

de Maxwell para o campo eletromagnético:

V-D=p, (AL.1)

V-B=0, (A1.2)

ﬁxE:—a—B, (A1.3)
ot

- . oD -

VxH=""+J. (Al1.4)
ot

As relagdes constitutivas sao dadas por:
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D=gE+P, (AL1.5)

B=u,(H+M), (A1.6)

onde P ¢ a polarizagdo elétrica do meio, &) € a permissividade elétrica do vacuo e o € a

permeabilidade magnética do vacuo. Se o material ndo for magnético (M = 0), tomando o

rotacional de (A1.3) e usando (A1.4), (Al.1) e (A1.2), obtemos (no S. L.):

Lo o D  oJ
V(V-E)-V?E =—u ——— 1, —. Al.7
(V-E) Hoom ~H, (AL.7)

Se o material no possuir cargas livres, p=0, V-D =0 e J = 0. Entio, de

(A1.7) temos:

O’E _ O°P
> = Ho 8t2 :

~o- ]
VE-— (A1.8)

c” ot

Desta forma a polarizagdo do meio serve como termo de fonte para o campo

eletromagnético. O material respondendo ao estimulo do campo, altera o proprio campo.

A.2 — Dependéncia das constantes de acoplamento com a polarizacao dos

campos incidentes

Como foi visto capitulo 2, a suscetibilidade ¥ depende em quarta ordem dos
elementos de matriz do operador dipolo elétrico, :uy‘(l) = <i | E ﬁ,| j> , que carregam consigo a

dependéncia com os vetores de polarizagdo dos campos incidentes.
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Na absorcao de dois fotons, a constante de acoplamento efetivo k,; definida
em (2.13), terd a contribui¢ao de varios estados intermediarios entre os niveis a e 7, sendo o
conjunto de todas as possiveis transi¢des representado pelo nivel virtual 7.

Sem perda de generalidade, vamos assumir que o nosso modelo de quatro

niveis ¢ dado pelo sistema apresentado na figura A.1, onde o nivel de mais baixa energia

corresponde ao estado fundamental |n1s>. O nivel virtual »n’, da transicdo por dipolo

elétrico, sera necessariamente um estado do tipo |n2 p> , devido a regra de selecao existente

para esse tipo de transi¢do. Iremos considerar que os niveis de Rydberg c e d, apresentados

na figura 2.1 sejam dados pelos estados atdmicos |n3d> e |n;s>, respectivamente, com

n3;’ > ns. Finalmente, o nivel intermediario b é assumido ser um estado |n4 p>.

!
|3s)

ﬁ \ |nsd)

|n,p) =[b)

np) =|n')

|”1S> :|a>

Figura A.1: Esquema mostrando os niveis atdmicos e a nomenclatura que sera utilizada neste apéndice.

87



Apéndices Dependéncia das constantes de acoplamento com a polariza¢do dos campos incidentes

Com a expressdo da coeréncia (2.32) podemos obter a polarizacio

macroscopica induzida no meio, na freqiiéncia de interesse:

~ ~ ~ o~

P(o, + @, — 0,) = Nty : VacVes — ViV :
[(0)4 _a)ah)_lyab] [(a)l +a)2 _a)ac)_lyac] [(a)l +a)2 _a)ad)_lyad]

(A2.1)

Os elementos da matriz de transicdo devem ser tratados como o produto de

quatro elementos de matriz do operador dipolo elétrico Ql , de forma que:

O\|n')n'|0,|a) = K", (A2.2)

Vst o 3 (alO)[b)b[0,|i)i
b,in'

onde os estados a, n’, i, b correspondem aos estados da figura A.1 e o somatdrio indica que
devemos somar sobre os diversos subniveis m; possiveis..

Vamos desprezar a interagdo entre 0 momento angular total do &tomo e o spin
do elétron. Nessa aproximacao podemos descrever o sistema atdmico através dos nimeros
quanticos {n, I, m;} o que equivale a dizer que os operadores: Hamiltoniano (H), momento
angular total do atomo (L*) e o momento angular do 4tomo ao longo da diregdo z (L),
comutam entre si, sendo seus autovalores um conjunto de nimeros quanticos que fornecem

toda a informacgao necessaria sobre o sistema. Além disso podemos descrever um estado

genérico do sistema,

k> , a partir desses autovalores:

\k)=|n,l,m,). (A2.3)

Podemos entdo escrever os estados que participam do somatdrio apresentado

na equacao (A2.2) como:
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|a> =|nls> = | nl,ll;m1> =|n1,0;0> ,
|nf> — |n2p> = |n2,lz;m2> = |n2,l;i1,0> ,

b

)= {I nsd) = | ny,l;ms) =|ny,2:42,£1,0)

nis) = |n;,l§;m;> = |n;,0;0>

|b>=|n4p>:>|n4,l4;m4>:|n4,1;J_rl’0>- (A2.4)

Podemos expandir o potencial elétrico em fatores, denominados multipolos

elétricos [36]. Os operadores que representam esses fatores sdo dados por:

4z
2p+1

0, '(F)=e r’Y,"(6.4), (A2.5)

onde e representa a carga eletronica, r a coordenada radial, 6 o angulo polar, ¢ o angulo
azimutal e Y,* sdo harménicos esféricos.

Cada foton absorvido pelo atomo possui um quantum de momento angular.
Esse quantum de momento angular pode apresentar trés estados diferentes de polarizagao:
o (q=+1), 6" (q =-1) e polarizagdo 7 (q = 0). Portanto para descrevermos a interagio
entre um foton e um sistema atomico, por dipolo elétrico, devemos terp=1¢e q=0, 1.

As componentes cartesianas do operador dipolo elétrico sdo dadas por [36]:

x L -1 Al
0' =7 o' -0/],
Qly = %[Q]l + Qll]a
0 =0". (A2.6)
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No nosso sistema, cujo eixo de propagacdo ¢ o eixo z sendo que este eixo
também representa o eixo de quantizagdo do momento angular, somente as polarizagdes G
ou ¢ podem existir, sendo a polariza¢ao w proibida, pois a luz € um campo eletromagnético
transversal.

O elemento de matriz do operador dipolo elétrico pode ser calculado

utilizando-se o teorema de Wigner-Eckart [52]:

). (nllo)|'7)
V2i+1

<k|Q1"| j> = <nlm|Q1q| n'l'm’> = <l', ;

(A2.7)

onde o primeiro termo do lado direito € o coeficiente de Clebsch-Gordan e depende apenas
da geometria, ou de como o sistema esta orientado em relagdo ao eixo de quantizagdo z, o
segundo fator representa o elemento de matriz reduzido, o qual ndo depende do indice q, i.
e., ¢ independente da polarizagdo dos campos incidentes, estando atrelado a parte radial das
funcdes de onda dos estados ke .

O elemento de matriz reduzido pode ser escrito da seguinte forma:

(nl|Q/|n'T') = e 21 +1{1".1;0,

0)-(nl|r|n'l). (A2.8)

Na expressao (A2.8), o elemento radial de dipolo envolvera as fungdes de
onda radiais dos estados acoplados pela interagdo de dipolo elétrico, sendo dado pela

seguinte equacao:

(nl|r|n'l) jRn, rR,,rdr, (A2.9)

onde Ry ¢ a fungado de onda do estado atomico
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Os coeficientes de Clebsch-Gordan, <ll,lz;ml,m2

l,m> obedecem a duas

regras de selecdo, as quais quando ndo sdo simultaneamente satisfeitas, implicam na

nulidade desses coeficientes:
L=b|<I<L+L, m+my=m. (A2.10)

Portanto, nas expressdes (A2.7) e (A2.8) temos as seguintes regras de selecao:

I'-l|<I<l'+lem=m'+q. (A2.11)

Temos, entdo, que os elementos da matriz de transicdo, que aparecem na
equacdo (A2.2), podem ser escritos como produtos de coeficientes de Clebsh-Gordan e dos
elementos de matriz radial, e, devem ser somados sobre todos os caminhos possiveis entre
os estados iniciais e finais.

Para o atomo de rubidio, cujos resultados sdo apresentados no capitulo 3,

todos os coeficientes necessarios foram calculados e sao relacionados abaixo:

1) Polarizagdes paralelas
y 2 2
K., =§~E-<c> (A2.12)
K" = é (d) (A2.13)

1) Pulso E (¢) perpendicular ao pulso E (t—1)

Ko, = (c) (A2.14)

91



Apéndices Dependéncia das constantes de acoplamento com a polariza¢do dos campos incidentes

yyxx
K18s -

(d) (A2.15)

O | —

Os simbolos <c> e <d> representam a parte radial dos elementos de matriz

que conectam os diversos niveis do nosso sistema através da interacao de dipolo elétrico,

sendo dados por:

<c> = <5s |r| 6P, ><6P3/2 |r|16d><1 6d|r| n2p><n2p|r| 5S> , (A2.16)

<d> = <5s |r| 6p,, ><6P3/2 |r|18s><1 8s |r| n2p><n2p |r| 5s> . (A2.17)

No caso especifico do a&tomo de rubidio, descrito no capitulo 3, temos que:

{e) 4,2. (A2.18)

(d)

A expressdo para a intensidade do sinal de MQO utilizada nas simulacdes da

secao 3.3 ¢:

: (A2.19)

onde o indice indicando paralelo na intensidade do sinal de MQO indica que todos os
campos incidentes no sistema possuem polarizacdo ao longo da mesma direcdo. Os

simbolos nos denominadores sao dados por:

D, = [(a)4 - a’ab)_iVab]' [(a)l +0,-®,.) _iVac]’ (A2.20)

D, = [(w4 _a)ab)_iVab]' [(a’l + 0, _wad)_i%d]- (A2.21)
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A.3 — Detalhamento de alguns calculos

a) Obtengdo da equagdo (2.37).

Na se¢do 2.2 afirmamos, sem provar, que podemos escrever um campo

eletromagnético formado por dois campos que possuem um defasamento temporal t, como:
E.(0) = E(o)[1+e™]. (A3a.1)

O campo eletromagnético total no dominio temporal pode ser escrito como

um pulso que interage com o sistema no instante t — t € outro no instante t, i. e.:
E.()=E(t)+E(-7). (A3a.2)

Para escrever o campo da equacao (A3a.2) no dominio espectral vamos tomar

sua transformada de Fourier:
E.(w) = 1 j E (t)e ™dt . (A3a.3)
2 =,

Substituindo (A3a.2) em (A3a.3), temos:

E,(0) = i T[E(z) +E(t—1)]e”™ds. (A3a.4)
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Tomando a transformada de Fourier mais uma vez, nesta oportunidade para
escrevermos os campos que aparecem no dominio temporal em (A3a.4) no dominio

espectral, vem:

- 1 % %= o . o .
Er0)= j E(0)e”"do’ + jE(a)")em’ Oda" e dt . (A3a.5)

—oo[_—00

Reagrupando os termos da equacao (A3a.5) ficamos com:

_ 1 ® ®© o 1 ® © o o,
E (o) = p I '[E(a)')el(“’ “dew'dt +g J. IE(w’)e’(” e da"dt . (A3a.6)

A funcao delta de Dirac pode ser definida como:

o0

S(x—x) = L j e dx . (A3a.7)
2z

—00

Substituindo (A3a.7) em (A3a.6), temos:
E ()= j E(0)o(0—o)dt + j E(@)e ™ 5(w—")dt . (A3a.8)

Fazendo as integracdes no tempo, obtemos finalmente a equacao (A3a.1):
E (o) = E(0) + E(@)e ™ = E@)l+e7]. (A3a.9)

b) Célculo das integrais da equagao (2.50).
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Na se¢do 2.4 encontramos a seguinte expressdao para um dos termos que

contribuem para a intensidade do sinal de MQO:

2K’ |E(w,)

(@, —®,) + 7., (@, + 0, —0,) +7,.]

I, = Jda)4

. IdwlS(a)l)S(a)3 + 0, —w,){4+4cos[(w; + o, — )]+ 4cos(w,7)

+2cos[(@, + w,)7]+2cos[(w, + w, —2w,)T} . (A3b.1)

Note que todas as integrais da expressdo (A3b.1) sdo similares de forma que
ao calcularmos uma, podemos obter as demais por analogia. Vamos calcular entdo a

segunda das integrais da equagdo (A3b.1):

2K 7| E(,)

[(0)4 - a)ab)2 + }/abz][(a)S + C()4 _a)ac)2 + }/acz]

I, = Idw4
-'[a’a)lS(a)l)S(a)3 +w, —w,)4cos[(w;, + v, —w))7]. (A3b.2)
Vamos calcular apenas a integral em ®; na expressao (A3b.2). Substituindo a

expressao para a densidade espectral dos campos incidentes, equagdo (2.55), na expressao

(A3b.2), obtemos:

o - )’ @, + w0, — 0, —o,)
1, zj.da)l{exp{—( 12a210) }:Xp|:_( 3 4 1 1e) }

2a?

.me@+@—@mzmm%@+@—QM}_ (A3b.3)

Definindo:
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s =0,+0, -0, . (A3b.4)

Temos:

I, = jda)l {exp{— %} exp{— M}

2a

_[exp[i(a)s + o, —0)7] +2exp[—i(a)5 o, — a)l)r]}} ) (A3b.5)

Podemos rescrever o produto das duas primeiras exponenciais que aparecem

em (A3b.5), como:

exp{_ %} exp{_ (©; -0 ) } _ exp[_ (@, ~ gos)2 }Xp[_ oy~ (@, + 0)/2] } |

2a 4a a
(A3b.6)
Temos entdo:
_ 1 (a)lc — a)s)z [a)l - (a)lc + 605)/2]2
12 = 56Xp|:—T Ida)l exXp| — az
. {exp{— i(a)1 - w}'} expli(@,, +ws)r]+ exp[i(a)1 - wjr} exp[-i(w,, + ws)r]}
(A3b.7)
Definindo:
"= - (@T”"Sj . (A3b.8)
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Substituindo (A3b.8) na equagdo (A3b.7) e completando os quadrados

obtemos:

I - exp[_ (a)lc4; 205) } {exp[i(wlc ;ws)f} [ exp{_ ( % . zaTr] }Xp[_ a4r }

. . 2 2.2
—i(o,, + o)t u iar a’r
+exp| ——<—>— || duexp| —| ———— | |exp| — . A3b.9
p{ 5 }Iup{(a 2)} p{ 4}} ( )
Fazendo a mudanga de variavel:
p=tplor (A3b.10)
a 2

onde o sinal positivo se aplica na primeira das integrais da equacdo (A3b.9) e o sinal

negativo na segunda integral. Temos entdo:

(o, — o) a’t’ (o, + )t -
I, =exp| ———— |exp| ——— [{exp| ———>— dxe
) p{ — p ==~ [texo| =]

2

+ exp[M} fave "y (A3b.11)

Recuperando as variaveis iniciais, obtemos o resultado final da integral:

N2 22
I, = ZaJ;exp{— (20, 40)32 ) }exp[— a4T }cos[(w3 J;w“)f] (A3b.12)
a
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